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‘‘A  thinker  sees his own actions as experiments and questions‐as attempts  to 
find out something. Success and failure are for him answers above all’’ 








the  truth  is his goal,  is  to doubt all  that he  reads, and, applying his complete 
mind  to analysis  it  from  every  side. He  should also  suspect  the  results of his 
study, so that he may avoid falling into either prejudice or impreciseness’’ 































































































































































It  is well known  that  fossil  sources of energy are  limited.  In  the  recent years,  this  fact,  in 
addition  to  the  considerable  permanent  increase  in  the  cost  of  fossil  energy,  gave  policy 
makers and researchers  the motivation  to be more concerned about solving  this problem. 
The solution lies in transforming our energy system, in Germany known as ‘’Energiewende’’.  
Germany's Energiewende (energy transformation)  is a plan to transform the use of nuclear 
and  fossil  fuels  to  renewable energies.  It  started  in  the 1980s, became policy  in 2000 and 
sped up after  the Fukushima disaster  in March 2011 (The Economist, 2012). Changing  the 
energy use mix in Germany is a complicated process. More effective use of energy is a part 
of this planned transformation. Demonstration, Research and Development by the thermal 
insulation  materials  technical  community  in  industrial,  commercial,  and  residential 
applications is integral to this savings.  
Heat transfer through high porosity insulation materials is a complicated process. This study 
is  based  on  obtaining  careful measurement  and  characterization  of  the  thermo‐physical 
properties of such materials. The intent is to create a basis for understanding and comparing 




porous  insulation  materials  will  change,  in  relation  to  the  characterized  pore  size 
distribution, when an exchange of the filling gas is made. 
Industrial application of thermal insulation materials in furnaces and other high‐temperature 
facilities  with  various  gas  atmospheres  requires  knowledge  of  the  insulation  thermal 
conductivity and  it would be valuable  to  find  formulations  for prediction of  the change  in 
effective thermal conductivity due to exchanging the gas atmosphere. Heat transfer through 
such highly porous insulation materials is governed by the coupled processes of conduction 
through  a  solid  matrix  and  a  filling  gas,  and  also  through  radiation.  This  implies  that 
exchanging  the gas atmosphere  in  the  facility causes a change  in  the  filling gas properties 
and consequently a change in the effective thermal conductivity of the porous material. On 
the  other  hand,  the  behavior  of  the  filling  gas  is  related  to  the  characterized  porous 
structure of the insulation material, this is known as Knudsen effect (Knudsen, 1911).  
The objectives of this study are focused on studying and analyzing the combined influences 
of  Knudsen  and  filling  gas  effects  upon  the  effective  thermal  conductivity  of  porous 
insulation materials. Two kinds of investigations are performed to achieve these objectives: 
The  first  is  experimental  work  with  the  available  facilities  at  Institute  for  Thermal 





modeling  to predict  the effect of  the  filling gas on  the  thermal conductivity of  the porous 
materials  based  on  the  knowledge  about  the  behavior  of  the  filling  gas  in  the  porous 
structure of materials. 
The experimental work  is the major part of this study. Twelve different thermal  insulations 




fire‐resistant bricks  till  super‐insulators with very  low  thermal conductivity. Thus,  they are 
different  in  porous  structure,  in  thermal  properties,  and  in  chemical  composition.  The 





improvements were  required  to ensure accurate measurement of  thermal  conductivity of 
the various  investigated materials.  In  some  cases, numerical modeling of  the apparatus  is 
additionally  implemented  to  estimate  some  effects  that  produce  various  errors  in  the 
measurements.  Evaluation  of  the  effective  thermal  conductivity  was  limited  for  most 
materials in the temperature range between 300 °C and 700 °C. Validation of the results of 
thermal  conductivity  measurements  performed  in  the  radial  heat  flowmeter  apparatus 
under  nitrogen  atmosphere  is  accomplished  through  comparative measurements  of  the 
same materials performed in the panel test facility (PTF) in air atmosphere. 
By observing the results of effective thermal conductivity, many effects were analyzed and 
discussed.  Some  new  effects were  detected  such  as  the  coupling  between  radiation  and 
Knudsen conduction. Confirming these effects was done through performing measurements 
of  thermal  diffusivity  of  the  investigated materials  using  the  laser  flash method  (LFM)  in 
vacuum  as well  as  in  different  gas  atmospheres  (argon,  nitrogen  and  helium).  However, 
applying the Laser Flash Method to porous materials was  faced with many difficulties, e.g. 
transparency  of materials  to  the  laser  beam.  Self‐developed  series  of  experiments were 
implemented to overcome these difficulties. These experiments were focused on solving the 
problems  by  finding  the  appropriate  surface  coating.  Thermal  diffusivity  is  evaluated 
successfully  for  only  four  representative materials  among  all  investigated materials  after 
applying the appropriate surface coating. 
Different models were tested in the light of Knudsen effect in order to predict the effect of 
the  filling  gas  on  the  effective  thermal  conductivity  of  all  investigated materials  over  a 
certain  temperature  range.  A  new  improved  model,  which  considers  different  physical 
effects,  is  introduced  in  this  study  based  on  the  kinetic  theory.  Validation  of  the  new 
improved  model  is  done  through  applying  it  to  the  investigated  materials  and  directly 



















In  the  first  part  of  this  thesis,  the  theoretical  background  of  this  study  is  explained with 
regard  to  heat  transfer  in  porous media,  see  Chapter  2. A  comprehensive  description  of 
Knudsen effect and new classification of models for evaluating gas thermal conductivity are 
presented in Chapter 3. 
The second part describes  the entire experimental work  that  is performed  in  the scope of 
this study.  In this part, the applied experimental  facilities and techniques are presented. A 
critical study about the principles and the evaluation models of these facilities is included in 
this part.  It contains also  the accomplished  improvements on  the experimental  facilities  in 
order  to apply  them  to  the  investigated porous materials. Finally,  the results of  the entire 
experimental work are presented in the last chapter of this part, see Chapter 7. 
The  third  part  of  this  thesis  contains  the  analysis  and  interpretation  of  the  experiential 
results regarding different physical effects. The coupling  factors between  these effects are 
obviously  detected  and  explained  in  this  part,  see  Chapter  8.  The  results  of  testing  the 
different models from literature and the new improved model are presented in Chapter 9. In 
this  chapter, many  comparisons are made between  the  calculated data and experimental 
results of effective thermal conductivity.  




The  included  figures  in  this study, as  long as without any citation, are done by  the author 










In general  the  insulation materials are classified  into  three categories:  the  first category  is 
the  reflective  insulation, which are usually used  in  form of  foils,  to minimize  the  radiative 
heat  flux. The second category  is the evacuated  form of  insulation  in which the evacuated 
gap plays a kind of  insulation. A very common example here  is  the  thermos Dewar bottle. 
The  third category  is  the porous  insulation materials  (aka1 porous media). Commonly used 
insulation materials (powders, fibers, aerogels, foams, and ceramics) have porous structure. 
They  are  classified  as  two‐phase  materials  (gas‐solid)  and  occasionally  as  three‐phase 
materials  (gas‐solid‐liquid)  when  they  contain  condensed  vapors.  The  heat  transfer 
phenomenon in such heterogeneous media is complex. This phenomenon has been the main 








    (1) 
The  proportionality  factor   characterizes  the  medium  and  is  known  as  the  thermal 
conductivity.  Heat  transfer  in  porous  insulation materials  occurs mainly  through  coupled 
conduction  in  solid matrix  and  filler  gas,  as  well  as  through  radiation,  and  occasionally 




  , , ,   (2) 
Estimation  of  the  effective  thermal  conductivity  was  the  aim  of  numerous  studies  in 
literature.  In most of  them  the conduction heat  transfer  in  the  two phases  (gas and solid) 
was  firstly evaluated based on geometry thermal resistance model and then radiation was 
added, e.g. for fibrous materials (Verschoor, et al., 1952b) for porous materials (Kamiuto, et 
al.,  1984;  Rath,  et  al.,  1990). Many  studies were  done  to  compare  the  different models 
(Gorring  and Chruchill, 1961;  Lal Chaurasia, et  al., 1978;  Tsotsas  and Martin, 1987b).  The 
discrepancy between estimated and experimental data is due to the random distribution of 
phases,  nonhomogeniety,  anisotropic/directional  properties  and  non‐uniform  shape  of 








1984;  Singh,  2003;  Fricke,  et  al.,  2006).  Other  researchers  investigated  the  interaction 
between  conduction  and  radiation  to  estimate  the  effective  thermal  conductivity 
(Heinemann and Caps, 1996; Lee and Cunnington, 2000). A simple model  for contributions 
acting in parallel is written as: 
    (3) 
where   is  the  heat  conduction  of  the  solid  matrix  (i.e.  it  contains  the  geometric 
specification e.g. the porosity, as seen  later  in this chapter, see eq.  (4)  in section   2.2). The 








In  the  following  subsections  each  heat  transfer  mechanism  will  be  presented  and  its 
dependency on the various parameters will be discussed.  
2.2 Heat Transfer by Conduction 
Heat conduction  through porous media occurs as energy diffusion process specified  in  the 
solid skeleton  (matrix) and  in  the gas  residing within  the pores  (see   and   in Figure 2). 
The molecules in the gas filling the pores are energy carriers and transfer the heat in pores 
by collision with the solid surface inside the pores and by collision with each other. This will 
be described explicitly  in  the next chapter 3. Heat conduction  in solids on  the microscopic 






















The  distribution  of  the  solid  phase,  e.g.  in  foams,  is  homogenous  and  well  continuous, 
whereas in fibrous material with anisotropic distribution of fibers yields non‐continuous solid 
phase  in  respect  to  the  heat  flux  direction.  This  led  to  difficulties  by  the mathematical 
modeling the thermal conductivity of the solid phase for such porous media. A great amount 




of  the constitutive model:  the  first category contains models  that are based on estimating 
the collective heat conduction  in the two phases (gas‐solid) from one cell or one pore unit, 
(e.g. Wakao and Vortmeyer, 1971; Ogniewicz and Yovanovich, 1977; Litovsky and Shapiro, 
1992b;  Doermann  and  Sacadura,  1996).  The  second  category  contains models  that  deal 
separately with estimating the heat conduction in each phase, i.e. models for estimating the 
thermal conductivity of the filling gas (will be presented in details in chapter 3), and models 
for estimating  the  thermal  conductivity of  the  solid matrix depend on physical properties 
(bulk thermal conductivity of the solid material) and geometric specifications of the porous 
material. Geometric specifications vary with the kind of the insulation material as follows: 




• Porous  ceramic materials:  the microcrack  thickness  and  the  distance  between  the 
microcracks (Litovsky, et al., 2001)  
In general estimating the thermal conductivity of the solid matrix describes as follows: 








Heat  transfer  by  convection  occurs  in  the  gas  in  the  pores  due  to  two  combined 
mechanisms:  molecular  diffusion  and  macroscopic  gas  motion.  The  porous  structure  of 
insulation materials  partitions  the  gas  into  small  units  and  thereby  hinders  a  large  scale 
motion of the gaseous phase, so the heat transfer by convection could be neglected. This has 









Even  though  the  gas  permeability of  porous  ceramic  increases with higher  porosity,  they 
concluded that no convection  influence  in such materials can be observed for atmospheric 
pressures  lower  than 30 MPa. An experimental  study was done by Daryabeigi  (Daryabeigi, 
2003) to measured the thermal conductivity of highly porous fibrous insulation materials by 








crosses  from  the  bottom  face  to  the  top  face,  the  heat  transfer  by  natural  convection 
contributes  possibly  in  the  overall  heat  transfer  rate.  That was  proofed  by  Fournier  and 






of  the  insulation  (Graves,  et  al.,  1993).  Further  experimental  investigation was  done  on 













Heat  transfer by  radiation occurs by electromagnetic waves  (photons). Stefan‐Boltzmann’s 
law by eq.  (6)  shows  that  the  total hemispherical emissive power  (thermal  radiation) of a 
body  (black  or  gray)  radiating  into  vacuum  at  a  defined  temperature  is  increased  by  the 
power of four of the absolute temperature (Siegel and Howell, 1992): 
  σ. T   (6) 
Energy transfer by radiation in porous media is complicated. Porous media can absorb, emit 
and scatter the spectral radiation. Absorbing the radiation  increases the  internal energy of 
the medium.  The  absorption  coefficient weighs  the  ability  of  the medium  to  absorb  the 
thermal  radiation.  Scattering occurs by  collision between photons  and  the  solid particles, 
which  leads  the photons  to  change  their direction and  lose or gain energy. This  could be 
expressed mathematically  as  scattering  coefficient, which  is  the  inverse of  the mean  free 
path  of  photons  before  undergoing  scattering.  Independent  Scattering  applies when  the 




Maxwell  electromagnetic  equation  of  the  radiation  field.  The  solution  is  based  on  one 





The  sum of  the absorption and  scattering  is  called extinction. Bouguer‐Lambert's  Law  (aka 
Beer’s Law) shows that the  intensity of spectral radiation attenuates exponentially while  it 
passes an absorbing‐scattering medium (Siegel and Howell, 1992): 
  I S I 0 . e S   (7) 
The  exponent κ S  is  equal  to  the  integral  of  local  extinction  coefficient  over  the 
penetration  length.  This  exponent  is  called  the  optical  thickness  or  the  opacity  of  the 
material.  The  optical  thickness  depends  directly  on  the  extinction  properties  and  the 
thickness  of  material.  Optical  thickness  has  been  also  defined  as  the  ratio  of  material 
thickness  to  the mean  free path of photons. An optically  thick porous media  is one with a 
thickness that is large relative to the mean free path of the photon.  
By considering  radiation  transfer as a  local process,  the heat  transfer  through  radiation  in 










Rosseland  mean  extinction  coefficient  Λ ,  also  called  effective/specific  extinction 







For  anisotropic  scattering  or  extinction,  the  real  extinction  coefficient   in  Rosseland 
equation will be substituted by weighted extinction coefficient   (Placido, et al., 2005).     









through  Infra  red  optical  measurement  by  using  Fourier  Transform  Infra  Red  (FTIR) 
spectrometer.  This  has  been  obtained  by  using  an  integrating  sphere  to  collate  the 
transmission  and  reflection  spectra  (Linford,  et  al.,  1974;  Stark  and  Fricke,  1993).  The 
radiative  thermal  conductivity  is proportional  to  temperature  to  the  power of  three.  The 
extinction properties of porous material could be determined by  the measurement of  the 
overall thermal conductivity in evacuated atmosphere and plotting it versus temperature to 
the power of  three.  The  slope of  the  line  compared with  the  eq.  (10)  gives  the effective 
extinction coefficient (Fricke and Caps, 1988; Fricke, et al., 1991).  
The above mentioned methods  to evaluate quasi  radiative  thermal conductivity are based 
on Fourier’s law. The thermal conductivity according to Fourier is independent of the sample 
thickness. However, the thickness of the sample  is an  important parameter  in the radiative 
heat  transfer.  Since  the  heat  transfer  through  porous media  is  not  pure  conduction,  the 
sample  thickness  affects  the  overall  heat  transfer.  The  dependency  of  effective  thermal 
conductivity of  low density materials on the specimen thickness was discussed by Shirtliffe 
(Shirtliffe,  1980). He developed  a  three  layer model  as  function of density  and  thickness. 





The Hamaker’s model differs  from Fourier’s Law. Both could be  identical when  the  ( ) 






the  iterative  method  and  compared  to  Fourier’s  law.  Hamaker’s  model  gives  accurate 
temperature gradient over the sample and reflects the edge effect.  
Other  researchers  developed  models  of  radiation  heat  transfer  for  the  assessment  of 
scattering/extinction behavior of one particle by using  the diffraction  theory,  see  e.g.  for 
foam  (Doermann and Sacadura, 1996) and  for  fiber  (Marschall and Milos, 1997).  In porous 
media with small pore  size  (e.g. Aerogel) comparing  to wavelength  the extinction consists 





• Optical  properties  or  opacity  of  solid material.  Adding  opacifier  powder,  such  as 
carbon black, will increases the extinction coefficient strongly and thus decrease the 
radiative conductivity (Lee, et al., 1995; Zeng, et al., 1995b) 
• Density/porosity.  Increasing  the density, such as  increasing  the solid portion of  the 
media, will increase the absorption of radiation and reduce the penetration through 
porous medium,  which will  decrease the radiative conductivity (Lu, et al., 1995) 
• Pore  size. Decreasing  the  pore  size,  such  as  control  the  producing  process  to  get 




in  solid  and  gas  in  addition  to  the  contribution of  radiation. There  are many parameters, 
which affect each of  these  contributions. Analysis and  study all  these effects  is  combined 
with huge efforts. However,  the  center of  the objectives of  this  study  is  the effect of  the 











The gas phase occupies a  large part of  insulation materials, which usually have more  than 
70 % porosity. Studying heat conduction through the filler gas is crucial to understanding and 




Gas kinetic  theory  is a very common  theory  that has  its historical roots  in ancient Greece. 
Gombosi  noted  it  was  applied  by  many  scientists  to  explain  and  predict  macroscopic 
properties,  such  as  transport  coefficients  (viscosity,  diffusion  coefficient,  thermal 
conductivity)  in  terms  of  the  microscopic  properties  of  the  constituents  (molecular 
properties).  The  Kinetic  theory  is  based  on  the  concept  that  each  state  of matter  (solid, 
liquid  and  gas)  is  composed  of  finite  particles  which  are  continuously  in motion.  These 
particles are called molecules and  their exact paths and velocities are difficult  to describe; 
Gas  kinetic  theory deals with  statistical  results  for estimating  the molecular properties of 
gas. One  of  these  results  is Maxwell‐Boltzmann  distribution  function which  describes  the 






During  its motion, each molecule undergoes many  collisions with others molecules.  From 
eq. (12) it could be seen that the mean velocity of molecules increase with the square root of 
temperature  divided  by mass.  This  relation  determines  the  dependency  of  the  bulk  gas 
thermal conductivity on the temperature, as we will see  later. Clausius has  introduced the 
‘‘mean  free  path’’,  which  is  the  average  distance  traveled  by  a molecule  between  two 
successive  collisions.  Considering  the  molecules  as  hard  elastic  spheres,  the  collision 
between  two molecules  could  be mathematically  described  by  determining  the  collision 
cross section (Kennard, 1938): 







The  kinetic  theory  basically  treats  the  heat  transfer  through  conduction  in  a  gas  as  a 
molecular  phenomenon,  where  the  kinetic  energy  is  being  transferred  from  a  layer  of 
molecules  with  higher  energy  to  molecules  with  lower  energy  in  another  layer  by 






in  gas,  which  is  widely  and  effectively  used  to  estimate  the  gas  thermal  conductivity. 
However, there are two critical factors limiting the validity of this model: (a) according to this 
model  the  gas  thermal  conductivity  is  independent  of  the  gas  pressure;  (b)  there  are  no 





dimensions  are much, much  larger  than  the mean  free path, has  a bulk  value of  the  gas 
thermal conductivity, which  is described well through the above mentioned kinetic theory. 
Under  these  conditions  the molecules  interact with each other much more  than with  the 




collisions.  In  the  end  of  the  19th  century  and  the  beginning  of  the  20th  century,  it was  a 







by  introducing a  temperature  slip near  the wall  for heat  conduction  in  low density gases. 













Schaaf  and  Chambre  (1956)  subdivide  the  flow  regimes  of  gas  resulting  from  their 
experiments  by  utilizing  the  Knudsen  Number  to:  free  molecule  (Kn > 10),  transition 
(10 > Kn > 0.1), temperature jump (0.1 > Kn > 0.01), and continuum regimes (Kn < 0.01). This 







and  the  enclosure's  walls  are  present,  the  gas  is  called  in  this  state:  ‘‘Knudsen  gas’’ 
(Cercignani,  2000).  Heat  transfer  in  every  regime  has  its  individual  rules.  The  ‘‘Knudsen 
effect’’ means that the gas  is not any more a free gas (i.e. a continuum). The gas begins to 
enter  a  low  density  state  and  it  is  classified  in  one  of  the  above  mentioned  regimes 
according to the Knudsen number.  In the  literature for rarefied gases there  is also another 
expression called ‘‘non‐continuum effect’’ (Baker, et al., 1996), undoubtedly it is the same as 
Knudsen effect. The Knudsen effect has been observed  in porous materials.  Increasing  the 
Knudsen number of a filler gas in porous materials aiming to reach the Knudsen effect can be 




The  fundaments  of  kinetic  theory  of  gases  indicate  heat  conduction  through  a  gas  is 
independent of gas pressure. This  flawed hypothesis was accepted  till  the polish  scientist 
Smoluchowski  (1910) obtained  a different  conclusion  from his experiments. He measured 
the  effective  thermal  conductivity of powders  from  several materials  (quartz,  sand,  rise… 









be  rarefied  and  has  free  molecules  regime  conditions,  and  thus  it  has  lower  thermal 
conductivity when compared to its value in continuum regime (Low Kn‐numbers). 
By  Plotting  the  effective  thermal  conductivity  vs.  the  logarithmic  gas  pressure,  
Smoluchowski (1910) found an S‐shape curve. In contrast, Aberdeen and Laby (1926) found a 
linear  relation  for  their  experiments  with  fine  powder.  Kannuluik  and  Martin  (1933) 
confirmed the results found by Smoluchowski.  
In  order  to  present  the  S‐curve  of  Smoluchowski  effect  the  gas  thermal  conductivity  for 
nitrogen at different gas pressures have been calculated  for various pore sizes ranges from 










In  the 20th  century  a big  challenge was  to  find materials with  thermal  conductivity  lower 
than  the  bulk  thermal  conductivity  of  air. Mason  (1933)  applied  aluminum  foil  layers  for 
insulation by reducing radiation and also gas conduction by the narrow spaced air‐foil cells. 
By  this,  he  obtained  the  thermal  conductivity  of  air  for  the whole  arrangement.  Russell 
(1933)  discussed  pore  size  effects  on  the  thermal  conductivity  of  refractories,  and  has 





This material  features a structure of very small pores, sized  in  the nano  range  (1‐100 nm)  
This size structure  increases the Knudsen number to the region where the gas acts as  free 
molecules, even at normal pressure. This decreases gas heat conduction and leads to lower 
effective  thermal  conductivity  than  thermal  conductivity  of  air.  Such  materials  are 
considered  to  be  as  super  insulation.  Further  development was  done  to  produce  porous 













furnaces  or  heat  reservoirs  etc.  Since  the  18th  century  this  property  has  been  an  active 
research  topic. Often  the  research goal was  to  find and evolve experimental methods and 
facilities  for  accurately measuring  the  thermal  conductivity  of  gas  under  widely  varying 







have  been  developed  by  researchers  to  answer  those  questions.  Some  success  has  been 




The  fundamental  problem  is  the  proper  estimation  and  calculation  of  the  gas  thermal 
conductivity  in  porous media  depending  on  their  structure.  After  studying  and  analyzing 
studies  available  from  literature,  the models of  gas  thermal  conductivity  applied  for non‐








mathematical modeling of  the heat  flow  through  two‐phase materials  including  respective 
contributions  of  solid  and  fluid  phases  where  mostly  the  bulk  (continuum)  thermal 
conductivity has been taken for the filling gas (Gorring and Chruchill, 1961; Chaurasia, et al., 
1978). This is proper for porous materials with big sized pores, hence, a Knudsen number is  












1996;  Placido,  et  al.,  2005;  Knodapi,  et  al.,  2006),  or  in  granular  and  powder materials 
formed by big particles producing macro scale pores (Deissler and Eian, 1952; Pande, et al., 
1984; Singh and Kasana, 2004).  
In  the kinetic  theory  the bulk gas  thermal conductivity  is proportional  to viscosity  η) and 
specific heat at constant volume  CV , (Loeb, 1934; Kennard, 1938): 
  λ ε η CV  (16) 
where the proportionality constant ε is dependent on the mathematical analysis, as given by 















3 ε ρ CV Λ  
(18) 
In  the  continuum  regime  the  gas  has  a  certain mean  free  path  (Λ ) which,  however,  is 























The same model by eq.  (20) was used by   Tsotsas and Martin  (1987)  for evaluation of the 














Kistler  (1935)  used  aerogel  for  insulation  at  low  pressure  gas  atmospheres,  and  he 
considered the molecules moving in straight lines between the surfaces with only occasional 












dC σ σ σ σ 1 α α    
 
σ , , f Kn  
(23) 
where (C)  is a constant depending mainly on particle density and mean thermal speed. For 
testing  the model  they  have  taken  thermal  conductivity  data  of  plastic  foam  at  different 
pressure  levels measured by Harper and Sahrigi  (1964). Because of scarcity of data  for the 
accommodation  coefficient  in  insulation materials,  they  have  varied  the  accommodation 
coefficient between 0 and 1 to fit the experimental data.  
The mean free path obtained from the kinetic theory model was emerged for free gas. The 
first  trial  to modify  the mean  free path  calculation by  relating  it  to  the  surface  area of  a 









(d) has been replaced by (L ). This method has been used  inversely,  i.e. the scope was to 









modified mean  free  path  in  the  gas  thermal  conductivity model  from  the  kinetic  theory, 
eq. (16), as: 
  λ
2.25 1.25γ 0.461 p kT
8 kT π m
/
 




This  gas  thermal  conductivity  model  is  also  dependent  on  density  (ρ )  and  surface 
area  S  of  the porous  structure. They have  tested  the model by  structural  investigations 
and measured the pressure dependence of the effective thermal conductivity of aerogel and 
then subtracted the solid and radiative conductivity contributions to obtain the gas thermal 
conductivity.  Zhang,  et  al.  (1999)  tested  this model  in  the  same  way  by measuring  the 
thermal  conductivity  of  silica  aerogel  by  the  hot wire method with  reduction  of  the  gas 








has  been  applied  by  Kennard  (1938)  to  gas  thermal  conductivity.  He modeled  the  jump 
















Corruccini  (1959)  applied  the  temperature  jump  equation  to  calculate  the  gaseous  heat 
conduction  in  vacuum  insulation  for  cryogenics devices  (no porous media). Madhusudana 
(1996) used the  jump temperature equation to evaluate the gas gap conductance between 






































L f porous structure  
 
(32) 


































0.01 > Kn  χ 1; φ 0 
0.01 < Kn < 10  χ 1; φ 1 




As mentioned  in section 3.2.2,  the Smoluchowski effect describes  the effect of decreasing 
the  gas  pressure  on  the  gas  thermal  conductivity. Many  researchers  have measured  the 
effective thermal conductivity with reduction of gas pressure and showed such changes of 
the  S‐curve with  variations  of  pore  size  and  pore  size  distributions  respectively,  e.g.  for 
foams (Tao, et al., 1997), fibrous materials (Ziegenbein, 1983), powders (Swift, 1966; Singh, 
et al., 1985), and aerogel (Smith, et al., 1998).  
Some  gas  thermal  conductivity  models  have  been  developed  in  order  to  fit  measured 
effective  thermal  conductivity  (S‐curve).  Kistler  and  Caldwell  (Kistler  and  Caldwell,  1934) 
evacuated the aerogel granules and subdivided the gas in this granular arrangement to two 
parts: gas  inside  the aerogel granules and gas between  the  various  aerogel granules. The 
effective thermal conductivity was modeled by a serial set‐up of all thermal resistances.  








with  Λ , T , p  for normal conditions.  






The  variable  (C)  can  be  determined  mathematically  depending  on  the  structure  of  the 
porous  arrangement  and  on  the  thermal  properties  of  the  filling  gas  (e.g.  specific  heat, 
accommodation  coefficient)  (Wakao  and Vortmeyer,  1971;  Büttner,  et  al.,  1988; Grochal, 
1995; Lee and Cunnington, 2000). Pande, et al.  (1994), Caps, et al.  (1994) and Fricke et al. 
(Fricke and Caps, 1988; Caps and Fricke, 2000b) determined (C) from measured S‐curves and 






extra  constant  has  been  added  to  the  numerator  to  get  a  better  agreement  with 
experimental data.  










The models  above,  except model  eq.  (33),  do  not  take  into  account  in  which  Knudsen 
number regime the gas is situated. They are trying to estimate the gas thermal conductivity 
in porous media without concerning the degree of rarefaction of the gas in the pores. Heat 
transfer  in rarefied gases  is of prime  importance  for many applications. Many experiments 
are found in literature considering heat conduction in micro scale channels (between parallel 
plates,  coaxial‐cylindrical  and  concentric‐spherical  surfaces)  (Dybbs  and  Springer,  1965; 
McCoy  and  CHA,  1974;  Harding  and  Window,  1981;  Demirel  and  Saxena,  1996).  Other 
studies established models for microscale gas heat conduction either by improving the mean 
free path for a certain Knudsen number regime (Stops, 1970; Reich, 1990), or by using Direct 
Simulation Monte Carlo  (DSMC) method  to  extend  the  Smoluchowski model  for  covering 
wide Knudsen number ranges (Denpoh, 1998).  
However,  there are only  two  studies, according  to  this presented  research, developed  for 
gas  heat  conduction  in  a  porous  arrangement.  (a)  Wonchala  and  Wynnyckji  (1984) 
developed a model based on the analogous diffusion model for complex pores considering 
the  transition  and  Knudsen  regimes.  They  subdivided  the  gas  heat  conduction  to  the 
macroscopic  (bulk  thermal  conductivity,  λ )  and  microscopic  (Knudsen  thermal 
conductivity, λK ) ranges and formulated the respective model:  
 

















However  no  further  investigation  on  this  model  has  been  done  with  respect  to  its 
confirmation by experimental data.  (b) The other one was  from Zheng and Strieder  (1994) 
who  developed  a model  for  a  gas  situated  in  the  transition  and  Knudsen  regimes  inside 









The current work has collected and presented several models  to estimate  the gas  thermal 
conductivity  for  free  gas  and  also  for  the  various  Knudsen  number  regimes  based  on 
different principles  and  theories. The development of  those models  aimed  to  include  the 
critical  factors  or  parameters  like  gas  pressure,  pore  size  distribution,  accommodation 
coefficient,  and  temperature.  Evaluating  some of  those models  is  restricted  for  a  specific 
kind  of  porous material, which  supplied  the model with  specific  geometrical  parameters. 
Therefore  a  quantitative  comparison  is  not  applicable  for  all models.  Evaluation  of  some 
models was made  in  this work  for  the  thermal  conductivity of nitrogen  in wide Knudsen‐





The end of quasi plateau  and beginning of  the drop off  regime  (transition  regime)  varies 
according  to  the model. The model by Tsotsas and Martin eq.  (21),  the model by Kennard 
and Kaganer eq. (26)/ eq. (27), the modified model by Wawrky and Rafalowicz eq. (30) and 
the diffusion model by Wonchala and Wynnyckyj eq. (37), all have an identical trend, as seen 
in  Figure  4  the  results  of  these models  are  overlapped.  By  higher  Knudsen  number  the 
difference  between  models  gets  smaller.  The  estimation  of  some  models  shows  the 
disagreement  in  results  particularly  in  the  transition  regime.  This  quantity  estimation, 
however,  is not enough  to examine and choose  the suitable model  for calculating  the gas 




















































































































(22)  Kistler, 1935a aerogel     

























































































































between gas molecules and  solid  surface  is much higher  than  the  collisions  rate between 
molecules. The thermal accommodation coefficient  is defined as a measure of the average 
efficiency of the energy exchange per encounter of a gas molecule with a solid surface at the 
gas‐solid  interface  (Goodman,  1968).  The  accommodation  coefficient  could  be 






Here, Ei represents  the  energy  brought  to  the  solid  surface  in  unit  time  by  incident  gas 
stream;  the  total  incident  energy  flux, E  denotes  the  energy  carried  away  by  these 
molecules as they leave the surface after reflection;  i.e. the total reflected energy flux, and 





used  the  temperature  in  eq.  (38)  instead of  energy  (Knudsen,  1934). Baule  (Baule,  1914) 
applied the classical theory and used a model in which the gas and surface atoms behave like 
elastic spheres and have a Boltzmann distribution of energies. He supposed each gas atom 
to make  a  single  collision with  a  solid  atom  before  rebounding,  and  applied  the  laws  of 







where m  ,m  are  the  masses  of  gas  and  solid  molecules/atoms.  Some  research  has 
developed  the model by Baule  to match  the experimental data either by  introducing  the 
















surface  faster  than  other  gases,  i.e.  less  accommodation  time  and  hence  lower 
accommodation coefficient.  
Other  researchers  developed  Baule’s  model  and  considered  the  particle  vibration  by 
introducing  the  Debye  temperature  (Saxena  and  Joshi,  1989).  The  last  parameter 
characterizes  the  substance  and  reflects  its  structure  stability,  strength  of  the  bonds, 













based on Goodman’s  lattice  theory and  the  three dimensions  theory of scattering surface. 
The  formula  gives  good  agreement  with  the  experimental  data  of  accommodation 
coefficient  (Goodman  and  Wachman,  1967).  However,  this  formula  includes  two 
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to experience a  small  increase of accommodation  coefficient with  increasing  temperature  
(see Figure 6). Whereas, Wachman found out that accommodation coefficient of helium to 
be constant  (Wachman, 1962). The  formula of Goodman and Wachman describes also  the 
temperature  dependency  of  accommodation  coefficient  and  agrees  well  with  the 






















gas  and metal  surface,  e.g.  tungsten  or  Platinum.  However,  the  tough  conditions  of  the 
measurements  and  the  difference  of  applied  model  to  evaluate  the  accommodation 
coefficient  produced  disagreement  in  the  experimental  results  (Saxena  and  Joshi,  1989). 
Recently a new experimental facility for measuring accommodation coefficient is developed 
based on hot plate method. However,  it  is also prepared  just  for metallic surfaces such as 
stainless steel and others  (Rader, et al., 2004; Rader, et al., 2005). Actually, description of 
gas‐solid collision and prediction of accommodation coefficient  is not  smooth,  since  there 
are  many  factors  which  have  a  large  influence  in  determining  the  accommodation 
coefficient, such as: gas purity, the surface roughness, the cleanness grade of solid surface, 
the kind of gas and solid, the temperature of both gas and solid, and the operative pressure. 
Thereby  the experimental  results of accommodation coefficients are  restricted  to  the gas‐




Insulation  materials  are  applied  in  different  gas  atmospheres,  for  example  inert  gases 
atmospheres  in  some  industrial  furnaces,  air  in  residential  applications,  for  space 
application,  and  also  in  food  industries.  Various  gases  have  different  bulk  gas  thermal 








filling gas as abscissa,  as  seen  in  Figure 7. The data  for bulk gas  thermal  conductivity are 
either taken directly from reference when it is reported, or calculated at same temperature 
(Kleiber  and  Joh,  2006).  Changing  the  filling  gas  with  one  that  has  higher  thermal 
conductivity increases the effective thermal conductivity for any material. This relation could 
be mathematically described by the lines which are drawn in Figure 7. However the amount 




to  change  of  the  filling  gas  is  compared  with  the  difference  between  bulk  thermal 
conductivity of the filling gases (Δλgas), see Figure 8. When the ratio Δλeff /Δλgas (Slope of line 
in Figure 7)  is equal  to 100 %,  that means  the  change of effective  thermal  conductivity  is 
equal to the difference of gas thermal conductivities, as in cases 3 and 19. In many cases the  
ratio  is  over 100 % which  shows  that  by  changing  the  filling  gas  a  coupling  effect  can  be 







cases  is  the  same  and  at  the  same  temperature. Only  filling  gases  are different,  and  this 
gives,  however,  different  ratios  (Δλeff  /Δλgas).  The  same  could  be  noticed  also  for  cases  
(12‐14) and for cases 23 and 24.  
In  a  few  cases  (6,  8‐13)  the  ratio  (Δλeff  /Δλgas)  is  lower  than  100  %.  That  means  the 
evaluation  based  on  bulk  gas  thermal  conductivity  overestimates  the  change  of  effective 





various  gas  atmospheres  (Freon‐12,  argon,  Air,  helium  and  Hydrogen),  they  formulate 
equation of effective thermal conductivity as following: 
  λ W λ λ   (42) 
Where  (W)  is  the slope of  the  line. However,  they bounded  this equation  for  low  thermal 
conductivity gases (F‐12, Ar and Air). As seen in Figure 7 and Figure 8 the slope differs from 

















































most  famous models.  Developing mathematical models  of  effective  thermal  conductivity 
does not always succeed estimating the filling gas effect. Some of researches (Luikov, et al., 










1  granulated Al2O3 + 6.5 % Co.  392.8 Ar He Madzhidov, et al., 1988
2  granulated Al2O3 + 15.7 % Co.  520.3 N2  He Madzhidov, et al., 1988
3  granulated Al2O3 + 25 % Co.  929.5 N2   He Madzhidov, et al., 1988
4  granulated Al2O3 + 25 % Co.  929.5 Ar    He Madzhidov, et al., 1988
5  glass beads  300 Air   He Luikov, et al., 1968
6  Plexiglas beads  300 Air    He Luikov, et al., 1968
7  Perlite    77 He   H2 Luikov, et al., 1968
8  chamotte ceramic*  300 Air    He Luikov, et al., 1968
9  plastics foam  308 He   H2 Harper and Sahrigi, 1964
10  plastics foam  308 N2     He Harper and Sahrigi, 1964
11  plastics foam  308 CO2  He Harper and Sahrigi, 1964
12  Aerogel, pore size 7    µm  300 Ar He Swimm, et al., 2009
13  Aerogel, pore size 0.6 µm  300 Ar He Swimm, et al., 2009
14  fibrous material (8.73 Kg/ m3)  338 Air    He Pratt, 1969 
15  fibrous material (8.73 Kg/ m3)  338 CO2   Air Pratt, 1969 
16  fibrous material (8.73 Kg/ m3)  338 F‐12**  CO2 Pratt, 1969 
17  fibrous material (24 Kg/ m3)  338 CO2   He Pratt, 1969 
18  fibrous material (74 Kg/ m3)  338 F‐12  He Pratt, 1969 
19  microsphere insulation  300 N2       He Cunnington and Tien, 1977
20  packed beds of Uranium  298 Ar       He Swift, 1966 
21  packed beds of Zirconium  298 N2       He Swift, 1966 
22  Pericalse (MgO)  473 N2  He Fedina, et al., 1997
23  quartz sand, Porosity= 39%  300 F‐12  Ar Woodside and Messmer, 1961
24  quartz sand, Porosity= 39%  300 Ar  Air Woodside and Messmer, 1961
25  quartz sand, Porosity= 36%  300 F‐12   Ar Woodside and Messmer, 1961
26  Berea Sandstone 300 Air  He Woodside and Messmer, 1961
27  Teapot Sandstone 300 Ar   He Woodside and Messmer, 1961
               * Kind of ceramic with high percentage of silica and alumina 
             ** F‐12 is brand name for Dichlorodifluoromethane (CCl2F2)











agreements with experimental  results,  and others  (Harper  and  Sahrigi, 1964; Pratt, 1969) 
implemented an empirical factor in the model without physical interpretation to the value of 




Chapter 3 presented  a  review of more  than 100  studies  reported  in  the  literature. These 
were  aimed  to  understand  the  behavior  of  filling  gas  in  porous media  and which  factors 
affect this behavior. The following conclusions are based on the literature review:  









the  change of  the gas  thermal conductivity due  to  change of one of 
the main parameters  like gas pressure  (Smoluchowski effect) or pore 
size (Knudsen effect, e.g. the model for Aerogel by Kistler). 



















































• The geometrical characterization of porous  structures  through  ‘‘mean pore  size’’  is 
imprecise description when  the pore  size  is a  significant parameter  in determining 









 The developed experimental  facility  to measure  the accommodation 
coefficient and the predictive models to estimate the accommodation 
coefficient  are  not  for  the  solid  surface  of  porous  structure  of 
insulation method. 
 


























have  two  different  kinds  of  porous  systems:  closed  and  open  pore  system.  Closed  pore 




pore systems consist of pores that allow the gas to flow through,  like  in ceramics, and  it  is 









The  pores  resulted  in  such  irregular  porous  structure  could  be  having  various  forms:  




















Such  porous  structures  are  usually  characterized  through  two  major  categories  of 
parameters:   
• Global  characterization  parameters:  these  give  an  overall  description  of  the 
porous media.  i.e.  open  or  closed  porosity,  overall  porosity,  bulk  density, mean 
pore size, median value of pore diameters and specific surface area. 
• Specific  characterization  parameters:  these  characterize  the porous  structure  in 
more  detail  and  are  usually  given  as  distribution  function,  e.g.  the  pore  volume 
distribution  or  pore  size  distribution,  specific  area  distribution  and  pore  shape 
distribution. The last describes the deviation in pore shape from the spherical one. 
Measurements  and  evaluation  methods  of  parameters  that  are  important  for  further 
comparison will be discussed in the following two sections. 
4.2 Density and Porosity: 
Non‐porous materials have defined  solid density  ( , also  termed as  true or  real density 
(ASTM D5004, 2009), which represents the mass of the solid matrix divided by the occupied 
volume. Porous materials are characterized also by bulk density ( , which is defined as 




density measurement  using  a  helium  pycnometer  is  based  on  the  determination  of  the 
volume occupied by a known weight of sample in a chamber of known volume using the gas 
displacement technique. A schematic of gas pycnometer is sketched in Figure 11. The sample 
of  porous media  is  finely  pounded  to  ensure  having  a  sample  free  of  closed‐pores.  The 
produced powder (1) with unknown volume  is  located  in gas chamber (2) and then the gas 
chamber  is closed through the sealed  lid (3). The pressure  is measured  in the gas chamber 













The pressure  is measured  in  the  reference  chamber  (5).  The process  is  repeated without 
sample  inside  the  gas  chamber.  The  unknown  volume  of  sample  is  evaluated  from  the 






Measurement  of  bulk  density  is  done  according  to  the  Archimedes’  principle.  First  the 
















that the sample will be totally  immersed  in the mercury bath.  It  is supplied with additional 









flows  through  the  cover.  Once  mercury  flows,  a  sensor  implanted  in  the  cover  will 
immediately  stop  the movement  of  the  spiral.  The  volume  of  the  displaced mercury  is 
determined precisely by reading the volume scale on the spiral. 




























The  chosen method  to  determine  the  pore  size  distribution  is  the mercury  porosimetry, 
which is based on fluid intrusion method. This method is applied in a wide range of pore size, 





by applying an external pressure. A  fluid  is  considered a non‐wetting  fluid when having a 
contact angel greater than 90°. Mercury has a contact angle (Θ  varying between 130‐145°, 
which depends on the material of solid surface and temperature (Ellison, et al., 1967). The 
size of  intruded pores  is  inversely proportional to the applied pressure, and this relation  is 
described by Washburn equation (Abell, et al., 1999): 



























The  Washburn’s  equation,  eq.  (46),  is  based  on  the  cylindrical  model  of  pore,  see  
Figure 14 (a). Mercury  intrusion porosimetry uses a hydraulic  fluid, usually oil,  to produce 
the  high  pressure  of  mercury  which  is  required  to  intrude  the  very  small  pores,  see  
Figure 14(b). The oil will be supplied to the porosimetry through hydraulic pump (8) and oil 
intensifier (9). The oil (5) goes through the graded capillary (4) and transmits the pressure to 
the  mercury  (3).  The  latter  fills  out  the  sample  vessel  (2)  and  depending  on  pressure, 
mercury intrudes some of the pores in the sample (1). 




• The  volume  of  pores  that  are  completely  enclosed  will  not  be  determined.  The 
volume of pores that have a shape  like  ink‐bottle, see Figure 10, will be  incorrectly 
measured. The measured size of such pores will be equal  to a small constriction of 
the bottle. This effect is called ‘‘ink‐bottle‐effect’ (Rutledge, et al., 2009). 
• Washburn’s  equation  is  developed  for  cylindrical  shape  of  pores.  Whereas  real 
structures in some cases have a big deviation from cylindrical shape.  
Therefore many  researchers  tried  to  evaluate  the  error  in  this method  by  comparing  its 
experimental  results of  some materials with  results evaluated by other  structural analysis 
method  like  scanning  electron microscopy  (SEM).  In many  studies  a  deviation  from  SEM 
results was detected (Abell, et al., 1999; Diamond, 2000). Abell, et al., 1999 used the Wood’s 
metal, low temperature casting metal with a melting point of approximately 70 °C, instead of 
mercury  as  intrusion  fluid,  this  combined with  SEM  gives  better  evaluation  of  pores  that 




2003  discussed  in  his  dissertation many  structural  analysis methods  and mentioned  that 
each  method  has  its  limitations.  The  classical  MIP  is  already  standardized  in  different 
countries (Robens, et al., 2002), so it has been chosen to evaluate the pore size distribution. 




The  output  data  of  MIP  measurements  are  used  to  evaluate  different  parameters,  to 
characterize the porous media i.e. pore size distribution, mean pore diameter, minimum and 
maximum pore size and specific surface area. The applied pressure  increases continuously 





















of mercury.  By  increasing  the  pressure,  smaller  pores  will  be  detected  and  so  on  until 
reaching the maximum pressure, which determines the smallest pore size that is intruded by 










log d log dx
  (47) 
The  density  distribution  function  for  the  above material  is  calculated  and  presented  in  
Figure 17. The absolute value of volume  is taken to calculate the ratios  in eq. (47). Specific 
volume (Volume / weight) could be used instead of volume. 



































Many  parameters  could  be  evaluated  depending  on  the  resulting  data  of  pore  size 
distribution: 
• Median  pore  size  (d50):  it  is  evaluated  by  determining  the  pore  diameter  as  the 
intruded volume reaches 50 % of the total  intruded volume, see Figure 16.  In some 
porous media which has pore  sizes distributed  as normal distribution,  the median 
























very  important  in analyzing their thermal behavior.  In this chapter the criteria for choosing 
the  investigated  materials  are  discussed.  Studying  and  characterization  of  the  porous 
structure were reviewed.  
Additionally, the principles of chosen experimental facilities for  investigation of the porous 











Since  the  19th  century,  evaluation  and  developing  of methods  for measuring  the  thermal 
conductivity of  insulation material have been a topic  for many studies. These methods are 
generally  categorized  into  steady  state  methods  and  transient  methods.  Steady  state 
methods  are based on  establishing  a  temperature  gradient over  the  sample which  is not 
changing with time. Transient methods depend mainly on transmitting energy to or from the 
sample  and  evaluating  the  time  dependent  temperature  change  during  the  heating  up 
phase. 
In the last two decades many researches and developments have been focused on transient 
methods.  The  common used  techniques  in  this  category  are  the  transient hot wire,  laser 
flash  thermal  diffusivity  apparatus  and  transient‐Plane‐source method  (hot  disk method). 
These test methods have large advantage concerning time. They are quickly and need short 
time  to deliver  results about  the  thermal properties of material. However,  some of  these 
methods  have  their  limitations,  for  example  hot  wire  technique  is  not  a  suitable  for 
















Fourier  differential  equation  of  the  suitable  coordinates  system  by  defined  boundary 
conditions. The solutions are tabulated  in  last  line of Table VI. The required parameters to 
evaluate  thermal  conductivity  in  the  different  geometrical  configurations  are  easily 
understandable: heat flow, temperature difference, and characteristic dimensions. However, 
realization  of  these  principles  by  building  the  necessary  facilities  involves  numerous 
technical  problems  and  challenges.  Some  of  these  technical  challenges  are:  to  guarantee 
that  the  actual  amount  of  flowing  heat  flux  through  the  sample  is  being  accurately 
measured; the accuracy of temperature measurement and preparation of the sample. Each 














Geometry  Plate   Cylinder  Sphere 


















Thus,  it  is easier  in  terms of building  regulation  system and  it provides better accuracy  in 
evaluating  thermal  conductivity  comparing guarded hot plate. The  latter one needs many 
guarded heaters  to overcome  the heat  losses. However,  the  spherical  system  comes with 
many disadvantages:  like building a spherical heater, construction of spherical sample and 
determining the location of the temperature measurement.  
Most  of  porous  insulation materials  are  produced  as  plates.  Thus,  the  guarded  hot  plate 
method  is  the most  commonly  used method  for measuring  thermal  conductivity  of  such 




has  begun.  However,  the  development  of  GHPA  for  investigating  Knudsen  effect will  be 
described at the end of this dissertation. In the current research, the thermal conductivity of 
porous  insulation materials will  be mainly measured  by  using  radial  heat  flow  apparatus 




In  literature, radial heat  flow apparatus  is used often  in measuring thermal conductivity of 
nonconsolidated materials as packed beds (for example see le Donne, et al., 2000). However, 
it  is used also for measuring porous  insulation such as fibrous materials (Vishnevskii, et al., 











maintain a  steady  state. The  temperatures  (T , T )  in  the midplane are measured  through 






2 π T T2
 
(49) 
The  above  presented  principle  is  the  easiest  arrangement  for  such  apparatus.  Moore 
discussed in more details further developments such as the  installation of a muffled heater 
or an edge heater and their  influence on measurement errors  in RHFA (Moore, 1984). The 
developed  radial  heat  flow  Apparatus  (RA1)  by  Institute  for  Thermal  Engineering  in  TU 
Freiberg  is based on the same above presented principle with a major difference. The heat 















The design of RA1 was developed  in  the  Institute  for  thermal engineering, TU Freiberg,  in 
order  to measure  the  thermal  conductivity  of  different  ceramics  and  insulation materials 
with cylindrical geometries in different gas atmospheres. A 3D graphic of RA1 is presented in  
Figure 19. The apparatus consists of main cylindrical enclosure  (1)  to  form a gas chamber 
and also a furnace with the ability to open through top and bottom  lids. The  lid closes the 
gas  chamber  (1)  using  screws,  and  the  seals  (2)  ensure  better  impermeability  of  the 
apparatus.  The  apparatus  is  supplied  with  a  calorimeter  system  (4)  consisting  of  three 
calorimeters with many inlets and outlets (8). The calorimeter system (4) is curled up on the 
outer surface of enclosure  (1) and brazed  to by using aluminum,  to ensure better  thermal 
contact. The calorimeter system is also isolated, but the insulation is not presented in Figure 
19. More details about the calorimeter system  (4) will be discussed  later. The chamber  (1) 
contains many openings: e.g.  (3)  for passing out  the  thermocouples,  (5)  for emptying  the 


























The  space  between  the  core  and  the  enclosure  is  filled  with  corundum  (a  powder  of 
aluminum oxide).  In Figure 19,  the graphite heating  rod  (12) constitutes  the center of  the 
apparatus. The rod (12) is electrically connected through the lids. The electrical connections 















upper  one  which  is  measured  through  (2).  Control  of  water  volume  flow  in  the  three 
calorimeters cycles is achieved through regulator (4). In the end (4) is a mechanism based on 
throttle  principle.  This  works  by  moving  a  piston  using  a  step  motor  controlled  by  








change  the  gas  atmosphere. A manometer  (9)  shows  the momentum pressure  inside  the 
chamber during the measurements. The different temperatures are measured through many 
thermocouples  (9)  i.e. seven thermocouples  inside the sample,  four at the water  inlet and 
outlet, and two thermal chains. Two computers (11) are connected to the entire system. One 
records the different data (temperatures, temperature differences, and volumes flows). The 













insulating  to be  suitable  for RA1. Three parts, each one  is a Hollow  cylinder  (with 60mm, 











Eight  thermocouples  wells  are  spread  at  three  different  diameters  (20 mm,  34 mm  and 
48 mm) and along four different axes, as shown in Figure 21. The thermocouple wells with a 
radius of 1.5 mm are drilled in the upper and middle parts of the sample until the midplane 
as  seen  in  Figure  21.  Samples  from  some materials  are  tempered  before  performing  the 
measurements. The data of the tempering process will be presented in the chapter 7.   
5.3 Experimental Procedure:  
The  experimental  procedure  begins  with  the  gas  circulation  process  after  installing  the 
sample in RHFA and positioning all thermocouples. The gas circulation process is composed 
of three evacuation and filling operations. The apparatus is filled following each evacuation 
operation with  the wanted gas atmosphere. This ensures  that all pores are  filled with  the 
wanted  gas.  The measurements  of  thermal  conductivity  are  performed  over  a  range  of 
temperatures. The upper limit of this range is defined by maximum heat resistance of each 
material.  Several  temperature  levels  (at  least  three)  are  taken  between  minimum  and 
maximum  temperatures  to  measure  thermal  conductivity.  The  intermediate  levels  are 
helpful  to  get  good  interpolation  of  thermal  conductivity  over  the  measurement 
















usually  defined  and  measured  during  the  drilling  process  of  wells  when  preparing  the 
samples. Examination of these positions is performed by measuring the radial displacements 
between  thermocouples using a  caliper.  Sometimes  these displacements are measured  in 















































  Q ρ V C , TW TW   (50) 
The properties of water (density and heat capacity) are taken from data sheets of water at 
the mean temperature between inlet and outlet temperatures.  
The  calorimeter  system  in  RA1  consists  of  three  calorimeters: metering  calorimeter  (C0), 






Water  flow  in  the metering and  lower guarded  calorimeters with  same  inlet  temperature 
and same volume  flow  rate  let  the  temperature difference  through plane 1 equal  to zero.  
Whereas  the  volume  flow  rate  in  the upper guarded  calorimeter  should be much greater 
than  in  the metering  calorimeter  in  order  to  reach  zero  temperature  difference  through 
plane 2. Fulfilling these two conditions  is done through the regulation and controlling cycle 
as above mentioned, see Figure 20. In steady state, and with the two guarded calorimeters 
conditions  satisfied,  the  following parameters are  recorded  for  the evaluation of  the heat 
flow:  the  temperature  difference  between  inlet  and  outlet  in  the metering  calorimeter 
through thermocouples chain and the volume flow through the gauge (5) in Figure 20.  
5.3.4 Data Reduction: 
Steady  state measurements of  the guarded hot plate and  radial heat  flow  types  regularly 





range.  This  requires  the  evaluation  of  the  so  called  “true”  effective  thermal  conductivity 
which typically follows eq. (51) for highly porously materials: 
   λ , T a √T
b
T c T  
(51) 
This equation  is based on a parallel heat  flow model where  the  first  term  represents  the 
contribution  of  gas  conduction,  the  second  one  represents  solid  conduction  in  a  well‐
ordered material, and  the  last one  represents  radiation heat  transfer.  It  should note  that  









where T , T  are  the  temperatures of hot and  cold  sides of  the  sample,  respectively. Data 
reduction  for  an  entire  series  of  measurements  at  various  temperatures  enables  least‐
square approximation of constants a, b, and c in eq. (51). This method is discussed in details 




order  to  reach  better  accuracy  in  the measurements  of  the  different  porous  insulation 
materials. Many factors should be considered or calculated during the evaluation process of 
the  data  produced  from  the measurement  by RA1.  In  the  following  subsections  all  these 
improvements in experimental procedure and evaluation process of RA1 will be presented. 
5.4.1 Two‐Layers Measurement System 
In  the past,  temperature was measured between  two  surfaces, and evaluation process  in 
RA1 was performed for one layer samples, which is mentioned above as ‘‘combined layer’’. 
In  this work,  the  samples were  prepared with  two  layers  system.  The  advantage  of  such 
system  is  that  it  produces  more  data  of  thermal  conductivity  expanded  over  larger 
temperature  range.  That  yields  to  a  smaller  residual  error  in  evaluating  the  true  thermal 
conductivity and better extrapolation over the temperature rang. This could be explained by 
taking  an  example  for  the  evaluation  of  the  true  thermal  conductivity  of  one  of  the 
investigated  material  in  this  work,  see  Figure  24.  The  material  is  measured  in  RA1  by 
nitrogen  atmosphere  in  temperature  range  300 °C – 650 °C  for  the  hot  side.  The  true 
thermal  conductivity  is  evaluated using  the  equations  (51,  52).  It  is  evaluated once using 
one‐layer  system and  then using  two‐layers  system. The  trends of  the  two  curves of  true 
thermal  conductivity  are  different.  The  difference  between  them  increases  in  high 
temperature range to reach 9 % at 650 °C. The one based on two‐layers system (red curve) 
reflects the usual trend of such material, whereas the other (black curve) show a minimum 
in  range  between  250 °C  till  300 °C, which  is  not  typical  for  such material. However,  the 
measurements are evaluated with considering the same heat flow, which is measured in the 













for  three  different  volume  flow  rates  through  the  metering  calorimeter,  as  above 





measured  by  thermocouples  chain.  Reducing  the  volume  flow  rate  will  increase  the 
temperature difference and thus  increase the measured output electrical voltage. The heat 
flux evaluated physically from the calorimeter should not be changed. This is valid as long as 
the  measured  thermal  conductivity  is  greater  than  0.1 Wm‐1 K‐1.  An  example  for  such 
materials  is presented  in Figure 25  (a). The heat  flow  rate  is evaluated by  three different 
volume flow rates for a material which has thermal conductivity of 0.46 Wm‐1 K‐1 at 702.3 °C. 
The  results  show no dependency  for  such material upon  the  volume  flow  rate. However, 
measurements  in  low  temperature  range  (smaller  than  300 °C) or measuring  the  thermal 
conductivity  of  materials  with  low  thermal  conductivity  such  as  super  insulation  give 
different measurements  for heat  flow  rates by  changing  the volume  flow  rate, as  seen  in 









































noticeable when  the output voltage  is  low  (large volume  flow  rate). So  that  it  is better  to 
choose  a  low  volume  flow  rate  and  thus  a  high  output  voltage  of  the  metering 
thermocouples chain. However, this also has  limitations because a very  low  flow produces 
two problems: first, bubble building in calorimeter system, which leads to local overheating 
and flow resistance, and second,  increasing the error  in flowmeter. Thus,  it  is  important to 
optimize  the  volume  flow  rate  between  these  limits.  Many  experiments  were  done  to 
optimize  the  volume  flow  in  low  temperature  range  as  well  for  measurements  of  low 








The heat  flux used  for  thermal  conductivity evaluation  is  corrected by excluding  the heat 
gain  from  the  surrounding  environments.  The  calorimeter  system  is  isolated  by  fibrous 
insulation material with  18 mm  thickness  and  then  by  thin  aluminum  sheet with  4 mm 
thickness,  as  seen  in  Figure  26.  This  Insulation  is  used  to  prevent  the  influence  of  the 
surrounding environment on the calorimeter system. However, the water that circulates  in 
the calorimeter system is fresh water, which is supplied directly from the water network. It is 
usually much colder  (Tw = 5   to 8 °C)  than  the  lab  room  temperature  (TR= 20 to 22 °C). This 





modeled  using  finite  elements  method  (FEM)  to  calculate  the  heat  gain  from  the 
surrounding  environment.  The model  is  based  on  the  heat  transfer  in  a  cylindrical wall, 
which consists of multi layer (fibrous material and aluminum sheets), see Figure 26.  



















be  considered  by  comparing  the  results  of  thermal  conductivity measured  in  RHFA with 
others measured using different facility.  
5.4.4 Optimization of the Axial Symmetry of RA1: 
Approaching  an  axial  symmetry  for  RA1  is  combined with many  technical  difficulties.  For 








After  installing  the  sample  in RA1,  the  remaining  space  is usually  filled with  two  kinds of 









0.1 Wm‐1 K‐1 at 300 °C,  whereas  corundum  has  at  the  same  temperature  thermal 
conductivity  of  0.42 Wm‐1 K‐1.  The  aforementioned  arrangement  promotes  different  edge 
conditions  of  sample  in  axial  direction.  In  this  work,  the  filling  height  of  corundum  is 
increased from (H0) to (H1) and thus the filling height of fibrous material is reduced from (h0) 
to (h1) as seen in Figure 27.  
The new  filling height H1 is chosen carefully so  that  the connections are not affected. Two 
tests  are  performed with  the  same  sample material  in  two  different  filling  height  of  the 
powder, i.e. the former one (H0) and the new one (H1), see Figure 28. The results show that 
the measurement with  the  new  edge  condition  is  lower  than with  the  former  ones.  The 














electrical power needed  for  the heating  rod  is  low when experimenting on materials with 
low  thermal conductivity. The  large volume  flows  for cooling of  the electrical connections, 








































































in  the  thermal  conductivity.  The  lowest  volume  flow  rate  in  the  cooling  of  electrical 




between  the  experimental  results  of  the  material  in  nitrogen  atmosphere  and  results 






atmospheres. Understanding  the method and  the  impact of  the surrounding condition are 
needed  in  order  to  measure  the  effective  thermal  conductivity  of  porous  materials  by 












In  Chapter  5  the  radial  heat  flowmeter  method  (RHFM)  was  presented  as  a  means  to 




conductivity  estimated  according  to  this  indirect method  is within  the  accepted  range  of 
10 %, whereas thermal diffusivity measurement has an uncertainty of 7 %  (Hohenauer and 
Lager,  2010).  The  scope  of  this  work  is  to  analyze  the  influence  of  changing  the  gas 
atmosphere upon the thermal conductivity.  
However,  changing  the  gas  atmosphere  will  be  noticeable  in  thermal  diffusivity 
measurement.  Since  the  gas‐to‐solid  ratios  of  density  and  specific  heat  capacity  are  very 
small, no apparent difference  in density and heat  capacity measurement will be detected 
when  exchanging  the  gas  atmosphere.  Another  motivation  point  to  thermal  diffusivity 
measurement  is  the ability of  the applied Laser  flash apparatus  to perform measurements 
under  vacuum.  This  is  not  possible with  the  previously mentioned  radial  heat  flowmeter 






of metals  and metallic  alloys  that was  developed  in  1961  by  Parker,  Jenkins,  Butler  and 
Abbott  (Parker,  et  al.,  1961).  Currently,  this  is  widely  used  to  determining  the  thermal 
diffusivity of variety of materials including porous media like ceramics (Hahn, et al., 1997) or 
metal  foam  (Coquard,  et  al.,  2009).  The  simplicity  of  measuring  and  handling  of  the 
apparatus,  in  addition  to  the  ability  to  obtain  results  quickly,  make  this  method  very 
attractive.  Furthermore, when  using  this method,  it  is  possible  to  obtain  data  at  various 
temperatures.  























  T x, t e · A cos √c x B sin √c x     (54) 
Where A, B, C  are  unknown  variable, which  could  be  defined  through  fitting  the  general 





















an  infinitesimal  impact duration,  the  temperature distribution of  the  rear  face  for opaque 
materials is formulated as followed (see Taylor and Maglic, 1984): 
   ∆T x h, t ∆T · 1 2 1 · e
· ·
      (56) 
where ∆T  is the maximum temperature rise of the rear face. Thermal Diffusivity could be 
evaluated by simplifying the solution in equation (56). This is reached by using the first limit 

















of  thermal  diffusivity  of materials.  The  advantage  of  LFM  is  that  no  need  to measure  or 
estimate the  incoming energy on the front face. Detecting the temperature rise of the rear 
face over time and the measured thickness of sample are enough to compute the thermal 
diffusivity  of  the material  (see  eq.  57).  However,  estimating  the  half  time  value  (t1/2)  of 
temperature rise requires a fine fitting of the curve of temperature rise. The latter is resulted 
from the experimental data that are detected by the  infra‐red detector. The task of  fitting 
the  temperature  rise  curve  is  faced  with  many  difficulties  and  it  counts  as  the  most 
important  step  in  the  evaluation  process  of  LFM.    These  difficulties  emerge  from  the 
deviation between the actual experimental conditions and the assumed boundary conditions 






















































theoretical  ideal  trend resulted  from adiabatic model  (see above Figure 31). This  is due  to 
the difference between the assumed ideal boundary conditions and the actual experimental 
conditions. Many models  are developed  to  correct  the  adiabatic model  and  to overcome 
effects caused mainly by heat losses: 
• Adiabatic model  (Parker, et al., 1961):    the  temperature distribution of  rear  face 
and the thermal diffusivity model introduced above by equations (56) and (57) are 
based  on  adiabatic  boundary.  The  results  of  thermal  diffusivity  based  on  this 
model have big deviation  from actual ones. However,  the adiabatic model  is  the 






value  to  that  evaluated  at  time  (t1/2)  to  estimate  the  radiation  heat  losses 
parameter,  thus correcting  the value of  thermal diffusivity. This model produces 
two  results  for  thermal  diffusivity  at  each  temperature  depending  on  the 
referenced time, i.e. (5 t1/2) or (10 t1/2). 
 
• Cape‐Lehman model (Cape and Lehman, 1963): their solution  involves two  losses 
parameters  to  estimate  the  radial  and  facial  heat  losses.  They  found  these 
parameters  by  computing  the  temperature  rise  at  different  time  ratios  





• Radiation model  (Mehling,  et  al.,  1998): mainly  applied  for materials with  semi 
transparent  properties.  This  model  yields  in  fitting  the  curve,  which  has  an 
immediate  temperature  rise when  a  laser  beam  reaches  the  front  face  of  the 
sample.  It  is also useable  in high  temperature  range as  some materials become 
transparent for laser beam. 
A  comparison  of  the  models  and  their  produced  trends  of  temperature  rise  curve  are 
presented  in  Figure  32. As  expected,  the  adiabatic model  is  not  suitable  to  estimate  the 
temperature rise curve. Cowan model and Cape‐Lehman model produce the same fit curve 
because  they  have  almost  the  same method  in  evaluating  the  heat  losses, whereas  the 
radiation model overestimates  the  transparency of  the  sample.  This  yields  a  trend  in  the 
beginning  different  than  experimental  data  (see  section  view  in  Figure  32  ).  A  recent 
improved model  for  LFM  shows  that  the  Cape‐Lehman model  agrees with  the  improved 


















































In  this work  the Cowan’s model was  the most  used model  for  the  evaluation  of  thermal 
diffusivity. However, some materials show transparency at high temperatures, so evaluation 
of their thermal diffusivity was done based on the radiation model. There is an error in LFM 
caused  by  finite  pulse  effect.  The  above mentioned models  could  be  also  corrected  to 
eliminate  the  finite pulse effect. However,  this  is not  relevant  for  the measured  insulation 
materials because  the detection  time  is obviously bigger  than  the pulse duration of  laser 
beam.   Other errors occur  in  the measurements of  thermal diffusivity using LFM  like non‐
uniform heating or the transparency of the samples will be discussed later in this chapter. 
6.2.3 Description of applied laser flash apparatus 
In  this work,  the  laser  flash  apparatus  LFA  427  apparatus  from NETZSCH®6 was  used  for 
thermal diffusivity measurements of different porous  insulating materials. A 3d‐graphic of 




that  is  embedded  in  the  wall  of  the  furnace,  see  Figure  33.  This  allows  to  measure 
temperature‐ dependent thermal diffusivity of different materials. The chamber is sealed (6) 
and connected  from  the down side  to  the vacuum system  (7) which consists of  two  levels 
vacuum pumps  (pre‐pump  to  reach medium  vacuum and  turbo molecular pump  to  reach 
high vacuum). This enables measurements under different rare gas atmospheres as well as 
in high vacuum to 10‐5 mbar.  
The  sample  (8)  is  axially  and  radial  centered  in  the  furnace  through  sample holder  (9)  to 
insure a steady state and good  thermal balance of  the sample. The Sample holder  (9)  is a 
cylindrical pipe that contacts the sample at three points only, and the sample is covered with 
the sample‐cup (10), see the right sketch  in Figure 33. The aim of that  is to avoid any heat 
losses  through direct conduction  to  the sample holder. Thermocouple  (11)  is connected  in 
the  sample holder  and measures  the  sample  temperature.  The  laser beam  (2)  is  focused 
through lens (12) then passes through the sample holder to hit the front side of sample (8). 
The Temperature  rise of  the  rear  side of  the  sample  is detected  through  IR‐detector  (13), 







































coatings  in  order  to  find  the  appropriate  coating  material.  The  second  category  is  the 
experiments  that were  performed  on  chosen  porous  insulation materials  in  different  gas 
atmospheres  as  well  as  in  vacuum  to  measure  the  influence  of  exchanging  the  gas 
atmosphere upon the thermal diffusivity of the porous materials.           
6.3.1 Application of Laser Flash Method to Porous Media   
The  samples, which  are  prepared  for  LFM measurements,  have  to  be  from  fully  dense, 







• The  transparency of  the materials: A part of  the  laser beam will pass  through  the 
sample,  i.e. a part of the  incoming energy through  laser beam will not be absorbed. 
That  leads to difficulty  in fitting the temperature rise curve and errors  in evaluation 
of thermal diffusivity. 








performance  of  the  measurement.  Unfortunately,  these  standards  do  not  contain  any 





The aim of  these experiments was  to  find a way of applying  the LFM  to porous  insulating 
material  by  coating  the  samples  with  a  layer  of  different materials  to make  them  less 
transparent and to make their surface even. It was also part of the experiments to find out 
how  the different surface coatings affect  the measurements and which coating material  is 
best suited for determining the thermal diffusivity of the base material.  
Base Material  





260 kg m‐3 and a porosity of 93 %.  It  is a grey colored material, which  is highly resilient and 
light. It is mainly used in insulation or in processes during which there are high temperatures 
up to 1100 °C. Its chemical composition  is shown  in Table X below. Porous media based on 
calcium  silicate  are  fragile.  So  producing  of  samples  with  the  required  dimensions  was 
accompanied with many problems.  For  the experiments,  circular discs with a diameter of 
12.6 mm  and  a  thickness  ranging  from  2  to  5 mm were used. Before  the  experiment  the 
material was  tempered  at 800 °C  to prevent  reactions or  changes  in  structure during  the 
measurements. 
Table X: Composition of the base material  
Composition  SiO2  CaO  MgO Al2O3 Fe2O3 Na2O K2O  remnant 











therefore heated  the  rear  face  immediately.  It  can also be  seen  that  the detectors’  curve 
could not be fitted perfectly with the fitting curve. This means that the data obtained is not 
usable. The surface coating is applied to improve the measurements, which could be noticed 
as good  fitting of  the signal as seen  in Figure 34  (b)  for  the same sample measured  in  (a), 
however coated with graphite spray. Therefore the coating has to fulfill all requirements of 
the  LFM.  It  should  be  opaque  to  avoid  the  laser  flash  penetrating  directly  through  the 
sample,  and  homogeneous  to  insure  uniform  reception  of  the  energy  of  the  laser  flash. 
Furthermore,  the coating  film has  to adhere on  the  sample  surface  throughout  the whole 
measurement otherwise  there will be  too much of a  thermal contact  resistance.  It  should 
not react with the base material even at high temperatures,. The coating material should not 
diffuse into the sample, which would influence the heat transfer process through the porous 
structure.  When  using  a  coating  material  of  reflective  metals,  the  sample  has  to  be 





      Figure 34: Temperature rise curve and fit curve at 100 °C for 
         (a) uncoated sample (only the base porous material) 
        (b) coated sample (base porous material coated with graphite spray) 
 
According  to  German  standard  DIN  EN  821‐2  platinum,  nickel,  copper,  gold  or  colloidal 
graphite  are  all  suitable  materials  for  the  surface  coating.  They  have  a  high  thermal 
diffusivity,  so  that  they  transfer  the  applied  energy  straight  to  the  sample.  Nickel  was 
excluded  from  this  experiment  because  after  evacuating  the  oven,  there might  be  some 
oxygen left that would react with non‐noble metals such as nickel at such high temperatures. 
The materials that were used as a surface coating are listed in Table XI. Thermal diffusivity of 
the  coating  materials  is  much  higher  than  the  measured  one  of  the  insulating  porous 


























































raw material has  to be as homogeneous as possible;  furthermore  the pore  size  should be 
smaller  than  100 μm  (ASTM  E  1461,  2007).  Also  the  thickness  of  the  sample  should  be 




Transparent materials have  to be coated  to  insure  full absorption of  the  laser shot by  the 
sample.  
The  samples were prepared  according  to ASTM  E 1461,  2007.  For  these experiments  the 
sample  preparation  is  very  important,  because  it  plays  big  role  in  performance  of  the 





samples  of  different  thickness  were  sprayed  with  graphite.  Figure  35  shows  a  scanning 
electron microscopy micrograph of a sample sprayed with graphite. The border between the 














































Two  samples were  also  coated with  graphite  slurry  by  immersing  the  sample  inside  the 
graphite slurry. Since the base material  is a porous media, the capillary suction attracts the 
graphite particles to be deposited gradually on the surface of sample. Then a drying process 













































































was  prepared  by  vapor  deposition  of  Aluminum.  On  both  other  samples  Aluminum was 
applied in the form of a foil. On one of later two samples thermal grease was added. To get a 
copper  layer,  two  samples were coated by vapor deposition and one other by wire  flame 
spraying. Silver was applied both as a vacuum deposition and as a  conductive varnish. All 










complications  that will be explained  in  the  following  section. Most of  the detector  curves 
only provide good results up to a temperature of 200 °C. 
Many problems and complications have been faced while performing of these experiments 
with  non‐metallic  coating  as well  as with metallic  coating.  These  are  introduced  through 
three effects and summarized as following: 
• Non‐steak effect of surface coating:  The coating in some prepared samples becomes 

























interrupted,  for example see Figure 37  (a). This effect was noticed  in  two samples; 
















rise  reaches  the  maximum  and  then  shows  a  rapid  downward  trend,  which  is 
interpreted  as  cooling  effect.  The  signal  has  also  noise  disturbance.  This  is  clearly 
seen  in  Figure  37  (b).  Another  unexpected  trend  of  IR‐Signal was  noticed  for  the 

































































100 °C.  i. e.  in spite of coating of  the surfaces,  the  temperature  rise curve of some 
samples  shows a  transparency effect. The  resulted  fitted  curve using  the  radiation 
model  could  not  estimate  this  effect;  as  seen  Figure  37  (c).  Some  samples were 







was  done  based  on  the  Cowan model.  The  radiation model  was  also  applied  for  some 
samples  that  showed  transparency. As  above mentioned  by many  samples,  due  to  some 






In  order  to  find  the  appropriate  coating  which  produces  a  reliable  experimental  data  a 





ρ Cp T  
(58) 
where λ T  is thermal conductivity of the base material measured by radial heat flowmeter 
in argon atmosphere  (the same gas atmosphere  in LFA)  in  temperature  range 300‐600  °C.  
ρ  is the density of the porous material determined from the structure analysis of the base 
material. Cp T  is  the  heat  capacity  of  the  base material measured  up  to  900  °C  using 
Differential Scanning Calorimeter (DSC).  
The  thermal  diffusivity  results  of  the  nineteen  samples  and  the  reference  data  will  be 
presented now. Because of the big number of data, it is better to show the results separately 
in two diagrams according to the coating material: non‐metallic and metallic ones. 
The  results with non‐metallic  coating materials  as well  as with metallic materials  lay  in  a 
wide range, see Figure 38 and Figure 39.  It can  for example be seen  that  the curve of  the 





















the  experiment.  This  shows  that  the  preparation methods  of  the  samples with  different 
coating materials have a big influence on the results especially at higher temperatures.   
Looking at the reference curve  in both diagrams  it can be noticed that the values next to  it 
among  non‐metallic  coated  samples  are  those  with  graphite‐spray  (Sample  No.  9  is 
excluded). Graphite was also the best non‐metallic coating material as it was easiest to apply 



























Sample No. 1 ‐ uncoated Sample No. 2 ‐ graphite Sample No. 2 ‐ repeated
Sample No. 3 ‐ graphite Sample No. 4 ‐ graphite Sample No. 5 ‐ graphite
Sample No. 6 ‐ graphite slurry Sample No. 7 ‐ graphite slurry Sample No. 8 ‐ SiC thick 











the measurement  as  an  insulation  layer  instead  of  a  good  conductive  layer.  The  sample 
coated with a  thin  layer of SiC shows high  transparency. The use of SiC‐paste as a surface 
coating  for  this  kind  of measurement  can  thus  be  excluded.  If,  however,  the  SiC‐paste  is 
additionally  covered  with  a  graphite  layer,  then  it  doesn't  have  any  influence  on  the 
measured  thermal  diffusivity.  As  seen  in  sample  No  10,  Figure  38.  In  a  recent  study 
(Hohenauer and  Lager, 2010) about measuring metallic  foams using  LFA,  influence of SiC‐
coating upon the results of thermal diffusivity has been noticed.    
Graphite  as  coating material  gives  a  very  good  trend  of  temperature  rise  curves  at  low 
temperatures.  However,  samples  become  transparent  at  high  temperatures.  The  coating 
method through graphite spray is better than immersing in graphite slurry, because with the 
later  one  it  is  not  possible  to  control  the  amount  of  the  coating  graphite.  Two  samples 
(sample No. 6 and No. 7) coated with this method show, hence, different values of thermal 
diffusivity and different dependency on temperature.    

























Sample No. 1 ‐ uncoated Sample No. 11 ‐ Gold
Sample No. 12 ‐ Aluminum vapor. Sample No. 13 ‐ Al‐foils pressed
Sample No. 14 ‐ Al‐foils + therm. grease   Sample No. 15 ‐ Copper vapor.
Sample No. 16 ‐ Copper vapor. Sample No. 17 ‐ Copper wire flame






completed  even  at  low  temperature  due  to  instability.  Thus,  the  use  of Al‐foil  is  entirely 
unsuitable  for  this method as  there  is not enough contact with  the base material and  this 
increases the contact resistance.  
In  most  cases  of  metallic  coating  materials  at  the  high  temperature  range  the  coating 
materials  became  loose  during  the measurement,  or  the  color  of  the  coating material  is 
changed.  This  change  in  the  coating materials  has  a  big  influence  on  the  results  at  high 
temperature,  which  could  be  seen  clearly  by  noticing  the  trend  of  curves  of  thermal 
diffusivity  at  temperatures  higher  than  200  °C.  This  is  due  to  the  difference  of  thermal 




curve  was  detected  at  higher  temperature.  The  change  was  then  noticed  by making  a 
micrograph of  the surfaces: surface of  front side of  the sample  (incoming  laser shot side), 
and the rear side  (IR‐detector reading side), both of them sputtered with gold. The results 
are shown  in Figure 40. The micrograph of the  front side shows that the gold somehow  is 

















According  to  the  results  driven  from  these  experiments  the  wire  flame  spraying  is  a 




thick  layers with known  thermal diffusivity. The  thermal diffusivity of  the base material  is 
then  evaluated  through  iterative  evaluation  (Wei,  et  al.,  2006).  However,  this  method 
requires  considerable  calculation  effort  and  contains  a  big  influence  of  thermal  contact 
resistance between the respective layers. 





The  furnace  in the applied LFA  (LFA 427) serves as a gas chamber. That allows performing 
measurements  under  different  rare  gases  atmospheres  as  well  as  in  vacuum.  Two 
parameters  in these experiments were  investigated before performing the experiments on 
the selected porous materials for this work. One is connected to the apparatus: the gas flow 
in the  furnace. The second  is related to the sample: the thickness of the porous  insulation 
sample. 
• The gas flow in the LFA 
The  included  heater  in  the  applied  LFA  consists  of  graphite.  Owing  to  that  reason  the 
measurements  are usually performed under dynamic  gas  flow  to  avoid  any oxidation  gas 




































Since  all  others  measurements  of  thermal  conductivity  are  done  under  static  gas 
atmosphere  not  dynamic  one,  the  effect  of  this  gas  flow  upon  the  results  of  thermal 









small  comparing  to  the  dimensions  of  practical  plates  made  of  such  porous  insulation 
materials. However,  the  thickness  should be  large enough  to  represent  the whole porous 
structure  of  the material  and  to  ensure  that  the  sample  is  not  transparent  to  the  laser 
flashes. On the other hand increasing the thickness promotes two effects that lead to errors 
in the measurement. The first effect is the increase of heat losses through the side surfaces 
and  through  the  internal  radiation.  The  second  one  is  extending  the  time  of  the 






In  order  to  investigate  the  effect  of  sample  thickness  on  the  detected  value  of  thermal 
























































































































change  in  the  evaluated  thermal  diffusivity,  as  seen  in  Figure  44.  The  change  of  thermal 
diffusivity  through  exchanging  the  type  of  gas  inside  is  directly  related  to  the  thermal 
conductivity of the filling gas. Thus, measuring in vacuum gives the lowest results of thermal 
diffusivity.  The  results  of  thermal  diffusivity  with  argon,  which  has  lower  thermal 





influence of  exchanging  the  gas  atmosphere upon  the  thermal diffusivity of  the  analyzed 
porous materials. For this purpose, the Laser flash method should be carefully analyzed to be 
successfully applied to porous material.  
In  the present chapter  the principles of  laser  flash method were  introduced. The different 
models  of  the  evaluation  process  for  this  method  were  presented  and  compared.  The 
applied laser flash apparatus was described in detail.  















Available  porous  materials  possess  many  different  chemical  compositions,  mechanical 
structures,  thermal  properties,  shape  of  solid  particles  and  hence  a  wide  variety  of 


















































































The  structural  characteristics  for  a  given  porous material  are  dictated  by  the  production 
process.  In  contrast,  the  internal  and  surrounding  conditions  are  controlled  by  the 
application (or use). The latter is the case for this experimental study. The aim of this study 
was  to  investigate  the  Knudsen  and  gas  atmosphere  (and  temperature)  on  the  effective 
thermal conductivity of the selected porous material. The restrictive conditions are given in 
Table XIV. According to these restrictions, and with appreciated help of experts in insulating 


















The results of  the whole experimental work  for all different materials will be presented  in 
the  present  chapter.  These  results  are  described  the  porous  structure  and  thermal 











The  investigated materials  in  this  study,  as mentioned  in  first  section  in  this  chapter,  are 
porous insulating materials, which are commonly used for high‐temperature insulation up to 
1000 °C.  These  materials  are  ordered  from  different  manufacturers  in  Germany.  The 
selected materials have different composition, which  is assumed  to have a small  influence 

























PM4  44‐45 44‐45 0.1 
PM5  44‐45 45‐46 0.1 
PM6  47 45 0.3 
PM7  45‐47 36‐38 0.2 
PM8  50‐90 1‐25 5‐50
(c) 
PM9  80 15 5 
PM10  50 45 5 
PM11  69 30
PM12  80 15 5 
 
All the  investigated materials contain silica  in their chemical composition. That  is usual  for 
such  high  temperature  insulating  materials.  By  noticing  the  others  compounds  in  the 
chemical composition, the investigated materials could be classified into three categories:  




The  porous material  (PM8)  could  be  classified  to  either  one  of  the  last  two  categories. 
However, a further investigation in this study will show that it has a behavior similar to the 






matrix,  determines  the  thermal  conductivity  of  the  solid  matrix  and  thus  the  effective 








bulk densities (215    1000    ), as seen  in Table XVI. The porosity of the 
materials  has  also  been  investigated.  Two  classes  of  porosity  are  found  with  group  (a) 
ranging from 68 % to 88 % and the other two groups (b and c) with higher porosities from 
90 %  to  94 %.  Several  samples  from  each material  were  prepared  that  are  suitable  for 
mercury  intrusion  porosimetry  for  determination  of  the  Pore‐Size Distribution  (PSD).  The 
utilized porosimetry enables detection of pore  sizes  scaled  from micro‐  (200 μm) down  to 
the nano‐range (6 nm) by applying the  intrusion pressure  in two stages. Table XVI  includes 
significant  data  for  the  description  of  the  pore  size  distribution,  i.e.  the  near maximum 






















1000  67.4 34277 6389 784        6065
PM2  a2     639  75.7 50000 16000 700      81185
PM3  a3     250  87.4 50500 13000 7000      10255
PM4  b1 
(b) 
  215  90.4 771 292 200          564
PM5  b2    275  90.8 300 250 90          554
PM6  b3    260  93.1 222 182 19          389
PM7  b4    217  93.4 56900 180 15          465
PM8  c1 
(c) 
  272  92.3 16800 1000 12            23.6
PM9  c2    225  92.2 67530 867 17            14.8
PM10  c3    370  90.0 36676 490 15            15.2
PM11  c4    305  91.3 17600 350 7            13.8
PM12  c5    235  93.5 4000 200 7            13.7
 
The  pore‐size  distribution  of  a  material  can  be  mathematically  described  as  a  normal 




the  twelve  investigated materials are presented  in  Figure 45, which  can be  classified  into 
three groups: 
• Group  (a)  includes  three materials, which are  located  in  the macro‐range and  they 
are  characterized  by  narrow  pore‐size  distributions  ranging  roughly  from  1 μm  to 
100 μm. The shape of the CDF curves follows the normal distribution. One of them, 
(a1),  is extending  somewhat  into  the nano‐range direction,  i.e.,  this material has a 
larger portion of small pores than the other two (a2 and a3) 
 
• Group  (b)  represents  four materials distributed  at  the micro‐scale  and  also having 










• Group  (c)  covers  five materials with wide  pore‐size  distributions  ranging  from  the 
macro‐ down  to  the nano‐range. The curves extend more  to  the  right  (nano‐scale) 
than  the materials  in  group  (b)  which means  that  a  larger  portion  of  pores  are 


























the porous  structure. For example  the materials  (b3),  (b4) and  (c5) have almost  the  same 
mean diameter d50 (180 nm, 182 nm and 200 nm, respectively), however, they have totally 
different  pore  size  distributions.  Since  the  pore  size  distribution  will  be  considered  as 
structure control property,  the resulted data should be reliable.  It  is  therefore required  to 
























leaves  relatively  big  hollow  spaces,  which  are  recognized  as  new  pores  in  PSD‐curve. 
However,  the  results of PSD  for material  (b2)  contradict with  the  above effect,  Figure 46 
(b2).  They  show  a  decrease  in  numbers  of  big  pores.  These  results  were  unexpected. 
Measurement of PSD with new sample from same material (b2)  leads to the same trend of 
the curve.  This reverse effect is due to the shrinkages that the material is exposed to. As a 































































are  reliable  and  representative  for  the whole  porous  structure.  To  answer  this  question 
samples of same material are taken from different positions. Measurements of PSD for these 











The difference  is very small  for  the material b3 considering  results of samples  (1) and  (2). 
The  results of  samples of material c2  show also  small difference. The difference becomes 
more pronounced for the material b4. The same is found by the sample 3 in material b3. 
The  difference  between  the  results  could  be  interpreted  as  inhomogeneous  effect.  The 
microstructure of the solid matrix and the morphology of the material affect the results of 
















































































The  bounded  fibers  in  both  materials  (b3)  and  (c3)  give  the  microstructure  an 
inhomogeneous effect when measuring the PSD as seen  in Figure 48, where the  fibers are 
denoted with  red  arrows. The pore  geometry  is  an  important  factor when evaluating  the 
PSD. By scanning the material (b3), the constructed images show that pores are formed like 
spheres, which are  recognized  in  images with magnification of 300  times and 1000  times. 
However,  increasing  the magnification  to 10000  times, changes  that perception and  show 
even  the pore walls contain  fibers and  include  in  their  structure also  small pores,  see  the 
right below image for material (b3) in Figure 48. On the other hand, by looking at the image 




Comparison  both materials,  a  big  discrepancy  is  found  in microstructure  of  solid matrix. 
Thus,  variability  in  the  results  for  pore  size  distribution  of  the  same material  could  be 














The  thermal‐conductivity  measurements  have  been  carried  out  using  the  radial  heat 






Kr Ar N2 He 
 
a1  X X X X 
a2  - - X X 
a3  X X X X 
 
b1  X X X X 
b2  - - X X 
b3  - X X X 
b4  X X X X 
 
c1  - - X X 
c2  X - X X 
c3  X X X X 
c4  - X X X 
c5  X X X X 
                                        * X  performed test,   - no test 
The aim of these experiments is to investigate the effect of changing the filling gas upon the 
thermal properties of porous media  and  the  total  thermal  conductivity. The bulk  thermal 
conductivity  of  helium  is  approximately  585 %  bigger  than  that  of  nitrogen, whereas  the 
thermal  conductivity  of  nitrogen  is  145 %  bigger  than  that  of  argon  and  270 %  that  of 





the  calorimeter  system.  Whereas  the  upper  temperature  of  the  experiment  inside  the 
hollow cylindrical samples is limited to the maximum allowed temperature for the respective 
material. The materials of group (b), which have composition based on calcium silicate, are 
tempered at 850 °C  for 8 h before performing  the experiments. For most of  the materials 
only one  test on  each material  is done per  each  respective  filling  gas. However,  in  some 




















































































































































































































































  λ , T a √T
b
T c T  
(59) 
where T  is the temperature and given  in Kelvin. The curves resulting from this function are 
presented  in  these  figures  as  lines  to  show  the  various  dependencies  of  true  effective 
thermal  conductivity  upon  the  temperature with  respect  to  the  various  filling  gases.  As 
expected, effective thermal conductivity  increases  in the order: Kr – Ar – N2 – He, which  is 
the same order of increasing gas thermal conductivity. Furthermore: 
• The largest effective thermal conductivities are obtained for a1 (nearly 0.7 W m‐1 K‐1 
at 200 °C  in helium), and only minor  temperature effects are  found, see Figure 49. 
The trend for all 4 gases seems to be the same, and the respective curves are more or 
less in parallel. 
• Effective thermal conductivity of b1  is much  lower than a1 (0.15 W m‐1 K‐1 at 200 °C 
in  helium),  and  it  exhibits  an  increased  temperature  effect  showing  a  progressive 
gradient, see Figure 50. 
• Finally, sample c5 shows  lower results of effective thermal conductivity than a1 and 
b1  (only  0.04 W m‐1 K‐1  at  200 °C  in  helium),  see  Figure  51.  A  new  and  surprising 
effect is found in measurement in helium atmosphere comparing with other gases in 
the temperature range below about 350 °C where the effective thermal conductivity 
shows  a  tendency  to  decrease with  increasing  temperature.  The  general  trend  is 
















































Test  Facility  (PTF)  followed ASTM C201‐93,  in  air atmosphere. Thermal  conductivity of air 

















































































As  can  be  seen  above,  a  very  good  agreement  is  observed  between  effective  thermal 
conductivity  results  that measured  in PTF with 5 % of uncertainty and  those measured  in 
RHFA  for all materials except  two materials a3 and b4. The  results of  the  latter materials 
show deviations up  to 30 %  in  thermal conductivity  results  for material a3  in  temperature 
range  under  400 °C.  This  could  be  interpreted  due  to  two  reasons.  The  first  one  is  the 
difference  in  density  between  the  samples.  The  samples  for  PTF  are  prepared with  best 
possible  to have  identical bulk density with  samples of RHFA with an oscillation of ± 2 %. 
However, material a3 has  fibrous  structure and owns bulk density  in plate geometry 15 % 
lower than one of cylindrical geometry. The higher bulk density for sample of a3 explains the 





porous  structure.  The  measurements  in  RHFA  are  performed  in  a  different  direction 
comparing  to  that  of  PTF.  That  is  restricted  by  the  preparation  method  of  cylindrical 
samples. As a conclusion of these comparisons, the measurements in PTF confirm generally 














































































































































































































































































































The  thermal  diffusivity  was  measured  on  four  porous  materials  in  three  different  gas 
atmospheres  (argon,  nitrogen  and  helium)  at  normal  pressure  1  bar  over  the measured 
temperature  range  from  25 °C  to  800 °C.  The  furnace  chamber  is  evacuated  through  two 
supplied pumps and  reaches  the end pressure of 2 x 10‐7 bar at 35 °C  for argon. The  final 
pressure is decreased a little with raising the temperature of the sample through the better 
outgasing  of  sample  and  the  furnace  chamber.  The  final  pressure  reaches  a  value  of  
1.4 x 10‐7 bar at 750 °C. Thermal diffusivity is evaluated from the measured temperature rise 













































































is achieved  in order  to  find out  the dependency of evaluated effective  thermal diffusivity 
upon  the  temperature.  The  chosen  polynomial  curve  is  a  function  of  the  third  order  as 
following: 




































































For  example  the  effective  Thermal  diffusivity  of material  a1  200 °C  in  nitrogen  is 
0.531 mm2 s‐1, whereas the material b3 has 0.465 mm2 s‐1, b4 has 0.39 mm2 s‐1, and 
c2  has  only  0.11 mm2 s‐1  as  values  for  effective  thermal  diffusivity  at  200 °C  in 
nitrogen.  The  curves  of  effective  thermal  diffusivity  for materials  a1 with  various 
filling  gases  have  the  same  trends;  i.e.  it  decreased  from  room  temperature  till 
around  temperature  of  300 °C  and  then  become  approximately  straight  lines,  
see Figure 56. 
• The curves of effective thermal diffusivity for materials b3, b4 and c2 have the same 
trends  with  increasing  the  temperature.  For  Samples  with  helium  as  filling  gas, 
thermal  diffusivity  decreased  from  room  temperature  to  reach  the minimum  at  a 

















Experimental  results  for  structure properties,  thermal  conductivity  and  thermal diffusivity 
were  presented  in  the  previous  chapter.  All  investigated materials  are  classified  as  high 
porosity  insulation  materials.  However,  the  experimental  results  and  the  behavior  by 




The  porous  structure  of material  determined  the  rarefaction  of  the  filling  gas.  Knudsen 
number,  the ratio of mean  free path  to pore diameter,  is a parameter  that subdivides  the 
flow  regimes  of  gas  into:  continuous  regime  (Kn < 0.01),  temperature  jump  regime 
(0.01< Kn < 0.1),  transition  regime  (0.1 < Kn < 10)  and  free molecule  regime  (Kn > 10).  The 
limitations  of  Knudsen  regimes  are  evaluated  based  on  the mean  free  path  (68 nm)  of 
nitrogen  at  25 °C.  Applying  these  limitations  to  the  investigated  materials  shows  the 











of 0.01, which  is enough  to  let  the N2  filling gas behave as  if  it  is a continuous gas 
regime.    Less  than  10 %  to  20%  of  the  pore  volume  is  in  the  Temperature  jump 
region. 
 
• Group  (b):  from  65 %  to  90 %  of  the  pore  volumes  for  these  materials  are 




• Group  (c): The materials  in  this group have such a wide pore size distribution,  that 







two  parallel  plates.  Thus  it  is  difficult  to  intercompare  the  investigated  porous materials, 
which are actually poly‐disperse systems, as seen in the previous section. In this work a new 
parameter  is  considered  to  investigate  the  Knudsen  effect  upon  thermal  conductivity  of 
porous  insulation materials.  This  Parameter  is  the  ratio  of  effective  thermal  conductivity 







non‐Knudsen  materials.  When  the  Knudsen  ratio  1 ,  Knudsen  effect  will  be 
significant and the materials will be called Knudsen materials.  




with  larger  portions  of  pores  sized  in  the  nano‐range.  The measured  values  of  effective 
thermal conductivity for the different materials are taken at furnace temperature of 500 °C. 
That  leads  to  different  mean  temperature  of  sample  with  respect  to  the  thermal 
conductivity  of  the material.  The  values  of mean  temperature  are  presented  in  x‐axis  in 
Figure 61.  











closer  to  the  unity.  The  last  group  could  be  called  near  Knudsen‐ material. Whereas  for 
group (c) the Knudsen ratio is smaller than one, as seen in Table XIX. 
Table XIX: The Knudsen ratio of the investigated materials   
Group       
Material No.  a1  a2  a3  b1  b2  b3  b4  c1  c2  c3  c4  c5 
χK N   
@ 500 °C 
























412.5 °C 375.2 °C 371.0 °C 364.00 361.5 °C 380.3 °C 349.2 °C 335.8 °C 338.4 °C 336.1 °C 337.4 °C 343.2 °C


































conductivity  for  the  sample  (a3) at  a  temperature of 400 °C  is  about  ∆λeff = 0.21 W m
‐1 K‐1 




temperature  equals  to  λbulk(He) ‐ λbulk  (N2) =  0.222 W m




of effective  thermal conductivity mainly depends on  the porous  structure of  the material. 
This is confirmed by presenting the evaluated data of effective true thermal conductivity at 
































































which  has  larger  slopes  compared with materials  of  groups  (b)  and  (c).  The  large  slope 
∆λeff/∆λgas  indicates  that  exchanging  the  filling  gas  in  these materials  lead  to  noticeable 













  λeff W λ λ   (62) 
As seen  in Figure 63, the relation  is more complex and could not be described simply by a 
straight line. The conclusion by Woodside and Messmer, 1961 could be justified by the fact 
















































































































































































































































































































































































































































































































































































































































































Figure 66.  These  results  are presented  versus bulk  thermal  conductivity of  the  filling  gas. 
However,  in  vacuum  the  thermal  conductivity  of  residual  argon  in  furnace  chamber  at 
pressure 1.3 X 10‐7 bar  is  around 2.7 X 10‐9 W m‐1 K‐1. This  value  is  very  small  compared  to 




The  results of effective  thermal diffusivity show  the same  trend as  the  results of effective 
thermal  conductivity.  However,  the  difference  between  effective  thermal  diffusivity  of 




filling gas with a gas  that has higher  thermal conductivity. The  results of effective  thermal 
diffusivity show also that the effect of exchanging the filling gas is higher when the two filling 
gases  have  low  gas  thermal  conductivity,  for  example  exchanging  vacuum  by  argon  as  a 
























































Measurement  results  of  the  effective  thermal  conductivity  are  analyzed  using  pore  size 
distribution  and  the  filling  gas  as main  parameters.  The  effects  of  these  parameters  are 
interpreted  with  no  regard  to  the  temperature.  The  difference  in  behavior  of  the 
investigated materials over the temperature in various gas atmospheres could be explained 
by the coupling of these effects.  
As  is  known,  bulk  thermal  conductivities  of  all  applied  gases  increase  by  raising  the 
temperature at about the same rate, see Appendix B. That implies that exchanging the filling 
gas  in  the  investigated  porous materials  should  not  change  the  dependency  of  effective 
thermal conductivity upon the temperature. However, the observations of the experimental 
results of  thermal conductivity show  that  this  is valid only  for group  (a) materials, but  the 
Group (b) and (c) materials show the rate of increase of effective thermal conductivity with 
temperature  becomes  smaller  as  the  thermal  conductivity  of  the  filling  gas  increases  
(Kr‐Ar‐N2‐He).  This has also been confirmed by the thermal diffusivity experimental results.  
The  dependency  of  bulk  gas  thermal  conductivity  on  temperature  is  valid  only  in  the 
continuum  regime.  In  this  region  the bulk  gas  thermal  conductivity  is proportional  to  the 
square root of the temperature. With increasing the Kn‐number, the slope begins slightly to 












eq.  (42)  with  three  different  diameters  (δ):  130000  nm,  1300  nm  and  130  nm.  These 
diameters  correspond  to  the Kn‐numbers at 300  °C of 0.001, 0.1 and 1,  respectively. The 
temperature 300 °C  is chosen as minimum  limit  to show  the effect of  temperature on  the 
derived gas thermal conductivity in the pore. The inverse of the dependency of derived gas 
thermal conductivity upon the temperature could be explained through the Knudsen effect. 
The mean  free path  is  increased with raising the temperature. This  leads to an  increase  in 
the Knudsen number and to a decrease in the gas thermal conductivity. This is not relevant 
as long as the gas is in the continuum regime, where the heat conduction in gas is dominated 
by  continuum  one  (dλgas/dt >> 0).  However,  the  heat  conduction  through  the  gas  in  the 
transition  regime  is  coupled  of  the  continuum  and  Knudsen  conductions.  Thus,  the 
temperature dependence of derived gas  thermal  conductivity  in  this  regime  is dependent 




question:  since  the porous  structure of  the material  stays  the  same when exchanging  the 
filling  gas,  in  which material  and  for  which  gas  should  the  phenomena  of  the  Knudsen 
conduction be  considered? To answer  this question,  the various  conduction and  radiation 
contributions of the evaluated effective thermal conductivities were studied. The function of 
true  thermal  conductivity,  introduced  by  eq.  (59),  was  applied  with  the  parameters 
(a, b, and c)  which  are  obtained  from  the  least‐square  approximations.  The  analysis  was 
done for three materials (a1, b1 and c5), i.e. one material from each group. The results are 
shown  in Figure 68 for 250 °C and 600 °C, as minimum and maximal  limits  in the measured 
temperature range, and for all three materials filled with the four gases: 
• Solid  conduction  is  represented  by  the  term  ( ⁄ )  and  it  is  regularly  found  to 
decrease with  the  temperature  for  a  given  sample/gas  combination,  see  the  red 
columns. This behavior is typical for well‐ordered materials with crystal structures. 
• It  is  extremely difficult  to  separate  the  contributions of  gas  and  solid  exactly.  The 
coupled  effects  of  gas/solid  conduction  are  obtained  from  the  sum  of  both 
( √ ⁄ ), represented by the “red + blue” columns. This contribution decreases 
with  the bulk  gas  thermal  conductivity  in  the order He – N2 – Ar – Kr  for  a  given 
material/temperature combination. This shows the important effect of the filling gas 
• Material a1, as known is a high density material characterized by low porosity (68 % 
versus 90 %  and 94 %  for  the other materials) with big pores mainly  in  the macro 
range.  The  measured  λeff  is  governed  by  the  combined  effects  of  solid  and  gas 
conduction  whereas  radiation  does  not  play  any  significant  role  (cT3,  the  green 
columns). This is clearly seen in Figure 68.  
• For  material  b1,  the  combined  solid/gas  conduction  increases  slightly  with 
temperature, Figure 68. One must not overestimate  the  individual contributions of 















































  Radiation  becomes more  significant  for material  b1  versus  a1,  see  Figure  68.  The 
  results of material b1  show  increasing  radiation  contributions  in  the order He‐ N2‐ 




































































































































































shows  a  tendency  to  decrease  with  increasing  temperature,  see  Figure  51  in  
chapter 7. This is mainly true for helium filled pores, but a certain trend is also visible 
for the other gases which are now assumed to approach the Knudsen range. In such 
cases,  the  temperature effect on  the gas  thermal conductivity exhibits an opposite 
behavior than  in the continuum range  1 √⁄  instead of   √ ) as shown  in Figure 67. 
This diagram  in Figure 68 shows  √  columns which are almost  independent of the 







the temperature (√  to 1 √⁄  ). There are clear  indications for the beginning of this 
transition in case of sample b1 and c5. To prove this effect, the mean free path and 
Knudsen numbers corresponding  to  the pore  size of  the materials were evaluated.  
Two  criteria  for  the  limitations  were  considered:  the  first  is  Kn > 1,  where  the 
Knudsen  conduction  begins,  see  Figure  67,  and  the  second  is  Kn > 10 where  the 




Knudsen  numbers  greater  than  one, whereas  c5  include  a  large  part  of  the  void 
volume enclosed in pores in transition and Knudsen regimes. These materials depend 
on  the  kind  of  the  gas  and  on  the  temperature. Material  b1  includes  no  pores  in 
Knudsen regime and has no pores with Knudsen number greater than one at 250 °C. 
However, while material  b1,  e.g.,  filled with  krypton  at  600 °C  shows  no  Knudsen 
conduction  effect  (0 % of pores with Kn > 1),  a  change of  the  filling  gas  to helium 
brings  a  large  part  of  the  pores  of  b1  (52 %)  into  this  regime.  That  implies  that 
increasing  the  temperature  from 250 °C  to 600 °C enhances  the  rarefaction effect, 
and so the slope of effective thermal conductivity of material b1 versus temperature 
is  smaller  for  helium  than  that  for  argon  or  krypton.  The  result  of  c5  in  Table  XX 
shows also an interesting effect: by exchanging the filling gas, the volume of pores in 
Knudsen  conduction  as  well  as  of  Knudsen  regime  increased  in  the  order  
(Kr‐Ar‐N2‐He).  Material  c5  filled  with  helium  has  22.2 %  and  26.9 %  of  the  void 
volume  in  the  Knudsen  regime  at  250 °C  and  600 °C,  respectively.  These  are  the 
maxima  of  all  the  considered  cases  (Kn > 10).  In  this  regime,  the  gas  thermal 




• The  change of  radiation heat  transfer  inside  the pores.  There  is  actually no direct 
relation between the conductive and radiative heat transfer. Since the heat transfer 
through  radiation  in  the  applied  gases  is  negligible,  thus  changing  the  gas 
atmosphere  does  not  lead  to  a  change  in  the  radiative  properties  of  the  solid 





modifications  of  the  temperature  field,  i.e.  the  temperature  gradient  and 
subsequently  the  temperature difference between  two opposite  sides of  the pore. 
This temperature change is inversely related to a change of λeff. For example, If λeff is 
increased at some constant heat flow rate, we obtain a decrease of the temperature 
gradient  from Fourier´s  law. The resulting effect  is shown  in sample c5 at 600 °C  in 
Figure 68.  It  is clearly seen  that krypton or argon with  their small  λeff yield a much 
higher radiation contribution than helium. The same can be observed for sample b1 




Table XX: Percentage of void volume enclosed in pores corresponding to Kn > 1 and Kn > 10 
As can be seen, the experiments confirm that the change of effective thermal conductivity of 
porous  materials  by  exchanging  the  filling  gas  is  dependent  mainly  on  temperature.  
Figure  69  shows  an  evaluation  of  ∆λeff  for  all materials  over  the  temperature  in  case  of 
exchanging  the  nitrogen  by  helium.  It  is  obvious  that  there  are  two  different  trends  of 
dependency: 





• The  other  trend  of  the  curves  is  decreasing  the  difference  of  effective  thermal 


























Helium 352  1.8 0 49.6 0.6  0  22.2
Nitrogen  119  0.7 0 34.6 0.3  0  6.3
Argon  127  0.8 0 35.4 0.3  0  8.1
Krypton 94  0.7 0 31.8 0.2  0  2.6
600  
Helium 587  2.4 52 58.3 0.7  0  26.9
Nitrogen  198  0.8 0 41.2 0.5  0  17.1
Argon  212  0.8 0 42.1 0.5  0  17.8









Figure 69: Temperature influence on the differences of the effective thermal conductivities of all materials  
filled with helium and ones filled with nitrogen 
 
These  two  trends  are  also  confirmed by  comparing  the  results of  thermal diffusivity.  It  is 















































thermal  conductivity  of  porous  media  by  exchanging  the  filling  gas.  By  modeling  and 
predicting the measured change in effective thermal conductivity of the media, one obtains 




Another benefit of  this  tool  is  to  reduce  the burden on  the measuring community  to  test 
every conceivable change  in filling gas. In addition, the understanding of the characteristics 







change  in effective  thermal  conductivity by exchanging  the  filling gas. This evaluation has 
been done using a large number of models for the effective thermal conductivity of porous 
media.  The  evaluated  results  are  compared  to  the  experimental  results.  This  chapter 








  λ λ , λ , λ (63) 
Many  researchers  have  produced mathematical models  to  predict  the  effective  thermal 
conductivity of different porous media. The models differ  in the description of the gas and 
solid contributions and  these models are  reviewed  in Appendix D. For example,  the upper 
and lower limits of the arrangement of the gas and solid contributions are described by the 
evaluation of a parallel model and a  series model.  In  this work  totally  twelve models are 
chosen  to  evaluate  effective  thermal  conductivity,  see  Appendix  D.  Eight  of  them  in 
equations (67‐74) are described based on the coupling in the gas\solid conductions, whereas 

















with  porosity  (Ψ)  of  90 %.  All models  except  Stark’s  produce  almost  the  same  values  of 
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same. The curves  run  flat  in  the  range  (λgas/λs < 0.1). They  increase with higher slope with 
increasing  the  ratio  (λgas/λs). The maximum  is  reached when  the  gas  thermal  conductivity 
equal  to  the  solid  thermal  conductivity  (λgas/λs= 1). The arrangement  then  consists of one 








conductivity  is  the main  parameter  and  it  determines  the  amount  of  change  in  effective 
thermal conductivity. 
By exchanging the gas atmosphere, we actually change the contribution of gas conduction, 




evaluate  ∆λeff. However  by  five models, which  are  listed  in  Table  XXII,  the  ∆λeff could  be 
expressed as follows: 
     Δλ        ψ ∆λ   (75) 
Finding the difference of thermal conductivity between the two filling gases gives the ability 
to predict how much  the effective  thermal  conductivity  changes by exchanging  the  filling 
gas. That  is actually one of  the major objectives of  this work.  In  the next  section, various 








Koglin’s model  ∆ · ∆   Koglin, 1967  (76) 
Kamiuto’s model  ∆ . ∆   Kamiuto, et al., 1984  (77) 
Rath’model  ∆ . 2 . ∆   Rath, et al., 1990  (78) 
Verschoor’s model  ∆ . ∆   Verschoor, et al., 1952b  (79) 












9.3 Predicating  the  Effect  of  Filling  Gas  Based  on  Different Models  from 
Literature  
Evaluating  the  effect  of  the  filling  gas  upon  the  thermal  conductivity  of  the  investigated 
materials  requires  estimation  of  the  thermal  conductivity  of  the  gas  that  fills  the  porous 
structure. Various models for evaluation of gas thermal conductivity are presented already in 
a  previous  chapter,  see  chapter  3.  In  this  chapter,  the  change  of  effective  thermal 







Evaluation  of  these  models  is  performed  by  comparing  the  calculated  results  of  these 
models with the measured results obtained using the RHFA 
9.3.1 Validation of the Models through Comparison with Experimental Results  




into account  the uncertainty of  the measurements  in RHFA. This direct  logical comparison 
could be mathematically expressed as follows 
    Δλ        Δλ      σ   (81) 
where σ  is  the  propagated  uncertainty,  which  results  from  the  uncertainty  of  the 
measurements of the effective thermal conductivity in the two gases (gas 1 and gas 2), and 
can be evaluated as follows  
  σ σ σ    (82) 
An example of propagation of  the uncertainty  for  the material  (b1)  in  case of exchanging 
Nitrogen  by  Helium  is  presented  in  Table  XXIII.  The  uncertainty  of  effective  thermal 
conductivity  in  RHFA  averages  to  6 %  of  λeff  measured  in  each  gas.  The  propagated 
uncertainty of  the  change  in effective  thermal  conductivity  is around 27 % of  ∆λeff for  the 























RHFA  exp. with (N2)  exp. with (He)  (He – N2)  Eq. (14)  ratio to  ∆  
6   0.137   0.008  0.188   0.011  0.051  0.0139  27 
RHFA  exp. with (Kr)  exp. with (Ar)  (Ar – Kr)  Eq. (14)  ratio to  ∆  
6  0.107   0.006   0.121   0.007  0.0136  0.0097  71 
The reason behind that decision is the variety in the materials and the filling gases. Actually, 
the  propagation  of  uncertainty  depends  on  the  kind  of  the  function,  e.  g.  the  previous 
comparison could be differently expressed as following: 
    λ     λ σ   (83) 
The effective thermal conductivity in the new filling gas (gas 2) is calculated from measured 















As a  first step,  the ∆λeff of  the  twelve  investigated materials has been evaluated using  the 
derived models equations (76‐80) as exchanging the filling gas N2 to He, see Figure 71. The 
values  of  bulk  gas  thermal  conductivity  are  taken  from  the  gas  properties  in  literature 
(Rohsenow,  et  al.,  1998).  As  can  be  seen,  the  models  give  good  estimation  of  the 
experimental results for all materials of group (a). This is obvious by seeing results of models 
(Kamiuto’s model,  Litovsky’s model and Verschoor’s model), whereas material  (a2)  shows 
deviation from the experimental results up to 11 %, which is also acceptable considering the 
uncertainty of the measurements. The results of the other two models (Koglin’s model and 
Verschoor’s model)  show  under‐prediction  and  over‐prediction  of materials  of  group  (a), 
respectively. This  is because of the difference  in the porosity factor f(Ψ)  in the models, see 
Table XXII. These models are created from different parallel‐, series‐, or complex gas and solid 
phase distributions of the considered porous media. Thus, it is difficult to decide which model 
represents  the  coupling  of  the  gas\solid  conduction  in  the  investigated  porous materials, 
since  all  these materials  are  different  in  their microstructure. However,  the  results  of  all 
models  for materials of groups  (b and c) are strongly over‐predicted  (400 % ‐ 4000 %), see 
Figure 71. As an example, evaluation of the models for the materials b3 and b4 resulted  in 
(∆λeff)cal  that  ranges between 0.2 W m
‐1 K‐1 and 0.24 W m‐1 K‐1 , whereas  (∆λeff)exp  is  around 
0.05 W m‐1 K‐1.  Hence,  the  results  of  the  models  are  400 %  to  500 %  larger  than  the 
experimental ones. This  is a confirmation that the Knudsen effect reduces the gas thermal 
conductivity  below  the  bulk  value,  as  observed  in  the  materials  groups  (b  and  c). 


























































































































































































































the pore size brings an  increase  in the Knudsen number and a decrease  in the gas thermal 
conductivity.  This  effect  starts  by  the  end  of  the  continuum  regime  at  about  Kn = 10−2. 









































































































































































































































change  of  the  effective  thermal  conductivity  by  exchanging  the  filling  gas  (N2  to He).  By 
observing  the  results with  the mean pore diameter  it  is obvious  that  for  the materials of 
group  (b)  results  of  the model  show  an  under‐predication, whereas  they  show  an  over‐
predication  in  the materials of group  (c) except  c4. The  latter have good agreement with 
experimental results. This could be understood by comparing the mean pore diameter of the 
materials,  see  Figure 75.  The materials of  group  (b) have  a  smaller mean pore diameters 
comparing with  those  of materials  of  group  (c).  Evaluation  based  on  the most  frequent 
diameter fails also to produce good agreements with experimental results. It shows smaller 
deviation  to  the  experimental  results  of  the  materials  of  group  (b),  which  could  be 
considered as an  improvement compared  to  that with mean pore diameter. This  is due  to 
the fact that the most frequent diameter of each material from group (b) is bigger than the 
respective mean  pore  diameter.  However,  the  results  of  the materials  of  group  (c)  are 






One  can  observe  that  the  results  of  evaluation  based  on  the  mean  pore  diameter  for 
materials  (b3, b4 and c5) are almost  the same  (∆λeff)cal = 0.011, 0.011 and 0.012 W m
‐1 K‐1, 
respectively, see Figure 74. This is because these materials have almost the same mean pore 
diameter,  as  seen  in  Figure  75  (dmean=  182, 180 and  200 nm,  respectively)  and  about  the 
porosity (around 90 %, see Table XVI in chapter 7). Whereas the experimental results of (b3) 





to  confirm  the  assessment  about  this  kind  of  evaluation.  The  results  of  evaluation  are 
presented  in Figure 76  for the materials that are already measured  in these two gases  (Ar 






































































































































































































































input‐data  (pore  diameter)  using  the  known  output‐data  (measured  effective  thermal 
conductivity).  Implementation  of  the  calculation  is  performed  through  using  a  loop‐
programming  algorithm  for  the  combined models by equations  (86)  and  (87)  for  the  two 
respective filling gases. The results of the most probable diameter for the materials of group 
(b and c) in case of exchanging nitrogen by helium at, e.g., 400 °C are presented in Figure 77 
in comparison with dmean and dfreq. The results  for dmp for materials of group  (b) show  that 
the most probable diameter is larger than the respective mean pore diameter and even than 
the most  frequent  diameter. Whereas  for  the materials  in  group  (c)  the  evaluated most 
probable  diameters  are  smaller  than  the mean  pore  diameters,  except  for material  (c4). 
They  are,  however,  larger  than  the  most  frequent  diameters.  Thus,  there  is  no  clear 












filled with Argon  is evaluated with regards  to equation 16,  i.e.  from  the measured data of 






































results  (He and N2). Actually,  the  reason behind  this  inverse  calculation and  the  following 
tests  of  the  results  is  to  find  out  the  ability  of  the  single  pore model  (Kennard\Kaganer‐ 
model)  based  on  assumed  values  for  to  estimate  the  change  in  effective  thermal 
conductivity.  After  observing  the  results  of  the  evaluation  based  on  the most  probable 
diameter, we  can  conclude  that  the  single pore model  is able  to predicate  the  change of 



















































as  seen  above.  The  pore‐size  distributions  can  be  mathematically  described  through 
cumulative  distribution  functions  (CDF).  These  functions  are  used  to  subdivide  the  poly‐
disperse system  into (n) narrow sectors, each of them with a constant mean pore size. The 




K λ T, Kn, α   (88) 
Partitioning  the  porous  system  into  sectors  depends  mainly  on  the  corresponding  
Kn‐number  range.  The  sector  can  be  wide  for  large  pores,  i.e.  the  continuum  regime, 
whereas in the transition and free‐molecule regimes the gas thermal conductivity slides are 
stronger, as  seen  in Figure 73, and  therefore  the  sectors  should be narrow  to get  correct 
results. 
Exchanging the gas atmosphere, e.g., nitrogen by helium, causes a change in the gas thermal 
conductivity  in any  sector  (i) of  the material corresponding  to  the Knudsen number  (Kna  ‐ 
Knb), which is evaluated as follows: 
  Δλ
HN   λH , λN , |K
K   (89) 
To evaluate the gas thermal conductivity change in the entire porous system, a model based 
on parallel arrangement for all sectors can be used: 
  Δλ   CFD Δλ    (90) 
9.4.2 Improving  the  Model  for  Estimation  of  the  Change  in  Effective  Thermal 
Conductivity Model  
To  predict  the  change  in  the  effective  thermal  conductivity,  a  final  improved model  to 
estimate the effect of the filling gas is expressed as follows: 
  Δλ Ψ Δλ   (91) 
∆λgas  ,  the  change  of  the  thermal  conductivity  of  the  gas, which  is  filling  the  respective 
porous structure,  is evaluated with  regards  to  the models described by equations  (87‐90). 
The  Exponential  Correction  Coupling  Parameter  ECCP  (  reflects mainly  two  factors:  the 
kind  of  pore‐size  distribution  (narrow  or wide)  and  the  coupling  effect  between  the  two 




calculations efforts.  Implementation of  the  loops‐calculation  is performed with  the help of 
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400 °C.  To  validate  the  results  of  the  predictive model,  it  is  important  to  implement  the 
model to other gases and other temperatures. For example, effective thermal conductivity 
of  three materials  (a1,  b1  and  c5)  has  been measured when materials were  filled with 
nitrogen.  Prediction  of  the  effective  thermal  conductivity  of  these  materials  in  krypton 
atmosphere is done through applying the new improved model with regards to the functions 





the  new  improved  model  in  predicting  the  change  due  to  exchanging  the  filling  gas. 
Unfortunately, testing the new improved model on experimental results for materials taken 




for  the  various  study  cases,  i.e.  different  pairs  of  filling  gas  (e.g.  Kr‐Ar  or  N2‐He  etc.). 
Observation of the evaluated ECCP leads to two important notices: 
• There  is no dependency between  the ECCP and  the measured  temperature as  the 
values of  thermal  conductivity of  the  two exchanged  filling gases are near  to each 
other. This is the case for example for (Ar to N2 or Kr to N2) 
 
• An  increase of the ECCP  is noticed with  increasing the temperature of the Knudsen 
materials as the values of thermal conductivity of the two exchanged filling gases are 
far from each other. This is the case for example for (N2 to He or Kr to He). If we keep 











ζ  > 1  χK  < 1  wide distributions, Knudsen materials  ζ    1.60 for all materials of group (c) 









the  unity,  we  can  conclude  that  the  evaluated  change  of  effective  thermal 
conductivity  becomes  smaller with  increasing  temperature.  The  latter  observation 










By  rarefaction of  the gas and  leaving  the continuum  regime, molecular collisions with  the 






0.6 to 0.2, and  the gas  thermal  conductivity becomes  smaller  than  that of nitrogen  in  the 
range Kn > 0.32, whereas the opposite  is true for smaller Knudsen numbers. This  leaves no 
























































Predicting  the  change  of  effective  thermal  conductivity  due  to  exchanging  the  filling  gas 
depends on the ratio of thermal conductivity of the filling gas to the thermal conductivity of 
the material that forms the solid matrix. This dependency  is presented  in Figure 70, where 









model using the mean pore size gives the  following results: materials  in groups  (b) and  (c) 
show  underestimation  and  overestimation  of  the  thermal  conductivity,  respectively. 
Evaluation  based  on  the  most  frequent  diameter  instead  of  the  mean  pore  diameter 
improves the results  in group (b). However, a strong underestimation  is found  in group (c), 
see Figure 74. Single pore model  is developed to estimate the Knudsen effect. However,  in 
Knudsen  regimes  it  strongly  depends  on  the  chosen  characteristic  length.  An  inverse 
calculation aiming to find the most probable pore diameter show that the model  is able to 
predicate  the  effect  of  the  filling  gas,  see  Figure  78.  However,  the  results  of  the most 
probable pore diameter are not related to the investigated porous structure.  
The new improved model eq. (90) is introduced for prediction of the effect of the filling gas. 








However,  deviations  in  the  obtained  results  from  the  experimental  results  could  be 
attributed to two major reasons: the first is the simplification of the conduction model of the 
two  phases,  namely,  neglecting  any  coupling  between  gas  and  solid;  the  second  is  the 
considered  parallel  arrangement model  for  the  gas  thermal  conductivities  in  the  various 
sectors.  These  two  factors  are  represented  through  varying  the  added  Exponential 
Correction  Coupling  Parameter.  Values  for  the  exponential  parameter  for  the  case  of 
exchanging  Nitrogen  by  Helium  are  listed  for  all  investigated materials.  Considering  the 
shape of the pore‐size distribution curves and the trend of the exponential parameter, some 
general  conclusions  for  the  range  of  ECCP  can  be  drawn  from  this model.  Testing  these 
values for a different study case shows a good agreement with the experimental results, see 
Figure 81.  
As  a  conclusion,  it  could  be  say  that  estimation  of  the  change  of  effective  thermal 




The  increase  of  ECCP  with  increasing  the  temperature  reflects  indirectly  the  noticed 
radiation effect in Knudsen materials. 
The  strong  effects  of  the  accommodation  coefficient  on  estimation  of  the  gas  thermal 

















2. How  to  apply  the  laser  flash method  to measure  thermal diffusivity of  the porous 
media under various gas atmospheres?  
3. How to obtain a mathematical description of the pore size distribution to describe a 
structure  controlled parameter  for a predictive model  to  the effective gas  thermal 
conductivity in porous media? 
In the present work, the influences of exchanging the filling gas accompanied with Knudsen 
effect  on  effective  thermal  conductivity were  investigated with  experiments  and  physical 
mathematical modeling. This work  is  thought  to be  the  first  intensive study  in  this area of 




on  models  for  rarefied  gases  and  parallel  arrangements  models  for  effective  thermal 
conductivity. 
10.2 Modeling Conclusions 
Analysis  of  the  different  experimental  results  of  all  investigated materials  and  comparing 
them to the computational results that emerged through the modeling led to the following 
general conclusions with regards to the main objectives of this research: 
• Knudsen‐Ratio: Advances  in the porous  insulation materials are  leading to reducing 
their pore size and thus the Knudsen effect becomes more significant. The Knudsen 
effect must be consider when studying such materials. It is interesting to notice that 
some  porous  systems  have wide  pore  size  distribution,  i.e.  the  range  of  Knudsen 
numbers is extremely wide. It extends from continuum regime to the free molecules 
regime in some of these materials that are characterized as board range of pore size. 
Conventionally  in  literature,  the  rarefaction  of  gas  through  such  porous media  is 
determined  through  Knudsen  number.  For  better  description  of  the  rarefaction  of 
gases in porous materials a new parameter is introduced in this work called “Knudsen 
ratio”.  It  emerged  from  observing  the  behavior  of  the  various  porous  systems, 











gases  have  relatively  low  thermal  conductivity,  e.g.  when  exchanging  krypton  by 
argon.  On  the  other  hand,  the  change  in  effective  thermal  conductivity  becomes 
smaller when the two filling gases have relatively high thermal conductivity. Thus, the 
slope of change  in effective thermal conductivity differs with respect to the thermal 
conductivity  of  the  filling  gas.  This  contradicts  the  conclusion  by  Woodside  and 
Messmer, 1961, who described the change  in effective thermal conductivity due to 
exchanging the filling gas as a linear dependency with one constant slope. Moreover, 
the newly  founded dependency agrees with  the  results  introduced by  the  study of 
Abid, 2010. The curve, which described the change of effective thermal conductivity 
with the thermal conductivity of the filling gas, shows a tendency in high gas thermal 




• The  Pore  Size  Impact:  The  investigated materials have different porous  structures 
that  are  characterized  in  a  wide  or  narrow  range  of  pore  size  distribution.  This 
includes  specific  pores  that  sized  in  macro  (bigger  than  7 μm),  micro  
(70 nm ‐ 7000 nm)  and  nano  (smaller  than  70 nm)  ranges.  This  allows  detecting 
clearly  the  coupling  factor  between  the  Knudsen  conduction  and  the  effect  of 











filling gas and  the pore  size distribution effect  the  temperature dependency of  the 
effective  thermal  conductivity.  For  example,  effective  thermal  conductivity  of  a 
Knudsen  material  filled  with  krypton  is  increased  gradually  with  raising  the 
temperature, whereas filling the same materials with helium shows constant values 
for  effective  thermal  conductivity  over  different  temperatures,  which  implies 
completely different  trend  than  that of krypton. Through  the determination of  the 
true  thermal  conductivity  of  the  material,  the  radiation  effect  arising  from 








in  the  macro  range,  many  models  from  literature  could  predict  successfully  the 
change  in effective  thermal conductivity due  to exchanging  the  filling gas based on 
the data of  the bulk  gas  thermal  conductivity. These models  fail by  the other  two 
investigated  groups  of  materials  i.e.  near  Knudsen‐  and  Knudsen‐materials.  Even 
when  the gas  thermal conductivity  is corrected with  respect  to  the Knudsen effect 




the  radiation  effects  and  any  coupling  effects.  The model  illustrates  the  pore‐size 
distribution effect on  the effective  thermal  conductivity, and based on  the  kind of 
cumulative distribution function, the change in the effective thermal conductivity due 
to exchanging the gas atmosphere is well estimated.  
• Accommodation  Coefficient  Problems:  One  of  the  most  noteworthy  issues  to 
consider  is  the accommodation  coefficient. The  results  show  that  the effect of  the 
accommodation  coefficient  increases  in  the micro‐ and nano‐materials. The  lack of 
experimental data  for the accommodation coefficient  for the  investigated materials 
imposes  large  problems  for  independent  comparisons  between  predicted  and 
measured data.  
In modeling  of  the  effective  thermal  conductivity, more  analyses  have  to  be  carried  out 
regarding  the  coupling  effect  between  the  gas  and  solid  phases.  The  investigated  porous 
media consist of different solid materials, thus inter‐comparison between the results of the 








characterize  the  pore  size  distribution  of  different  porous  materials.  However, 
applying  it  to  some  insulation materials with  porous  structure  that  does  not  have 
enough  resistance  to  withstand  the  applied  pressure  of  mercury,  e.g.  fibrous 
materials,  leads  to  unreliable  data  of  the measurement  and  in  some  cases  to  the 
destruction  of  the  inner  porous  structure.  Another  limitation  to  consider  is  the 




which was measured  in a  radial heat  flow  inward apparatus with a  limited narrow 
mean temperature range, 300 °C to 700 C. This is due to two reasons: the first is the 
low sensibility of the calorimeter system of the RHFA  in the  low temperature range, 





direction  of  the  sample.  Heat  transfer  through  radiation  dominates  in  such  high 
temperature differences, which makes the coupling effect with gas conduction more 
significant. This enhances additionally  the  transmission part of  the  radiation, which 
affects the measurement of the temperature through the thermocouples. Here also 
the  radiative  properties  of  the  cylindrical  contact  surfaces  of  the  sample  play  an 
important role. Hence, evaluation of the change in effective thermal conductivity due 
to  the pure effect of exchanging  the  filling gas  included errors with  regards  to  the 
coupling  effect  with  radiation,  even  for  evaluation  based  on  the  true  thermal 
conductivity  instead of the effective values. Further correction should be performed 
to achieve better elimination of the radiation effect. 
• Laser  Flash  Thermal  Diffusivity Method:  Preparation  of  the  samples with  surface 
coating allows applying  the  laser  flash method  to  some of  the  investigated porous 
materials. The spraying of graphite was found to be the best method for the surface 
coating.  However,  this  was  successful  with  only  four  materials  among  twelve 
investigated  porous  materials.  The  samples  become  transparent  in  the  high 
temperature  range  in  addition  to high  fluctuation of  the  results  in  this  range.  The 
laser flash method is, as known, a transient method and the porous media consist of 
two  phases:  on  one  hand  the  solid matrix  is  characterized  through  relatively  high 
thermal  conductivity,  on  others  hand  the  filling  gas  has  much  lower  thermal 
conductivity.  This  difference  between  the  two  phases  is  not  included  in  the 




between  the materials over an extended  temperature  range and  to develop a method  to 
evaluate the contribution of the radiation coupled to the Knudsen effect  in the various gas 







vacuum atmosphere.  In order  to  investigate  the Knudsen effect on porous material under 
different levels in vacuum and at high gas pressure as well as in various gas atmospheres, a 
new  guarded  hot  plate  has  been  developed  at  the  Institute  of  Thermal  Engineering,  TU 
Freiberg, Germany. Choosing the guarded hot plate method as a measurement principle  is 
based on the many advantages of this method comparing to the used radial heat flowmeter. 
These  are:  the  simplicity  in  preparation  of  samples,  the  accuracy  in  determining  the 
















out of  the scope of  this work. The overall specifications of  the new guarded hot plate are 



























filling  gas  combined with  the  Knudsen  effect  are  detected  in  this  study.  In  this  section, 





consist  of  the  same  solid  material.  There  are  already  some  experiments  in  the 





















images  of  the  solid matrix,  e.g. metallic  foam.  The  image  in  Figure  84shows  the 
results  of  CT‐  data  for  one  of  the  investigated materials.  It  can  be  seen  that  it  is 
possible to present, with help of evaluation software, the exact distribution between 
solid and gas phases. However, previous experiments in this field show that CT, even 
with  the  highest  resolution,  is  not  able  to  demonstrate  insulation materials with 
nano‐  sized  pores  because  the  contrast  between  the  solid  and  filling  gas  in  such 
materials  is  small.  A  new  idea  for  further  research  is  to  inject  a  low  melting 
temperature metal  into the porous structure. This process would  lead to  increasing 
the  contrast  and  improve  the  performance  of  CT‐scan.  The  final  geometry  of  the 




The  effective  thermal  conductivity  of  the  investigated materials  is  analyzed  with 
respect to the conduction and radiation. The studied porous structures are open pore 
systems;  therefore  it  is possible due  to  the  large  temperature difference over  the 
sample  that  a  drop  of  pressure  emerges.  The  latter  leads  to  gas  diffusion  in  the 
direction of the pressure drop. In this case, the heat flux caused by diffusion should 
be  consider  and excluded  from  the  total heat  flux.  This diffusion process depends 
also on the kind of pore size distribution.      
Finally,  in  spite of  the  above  reported  limitations  about  the experimental  facility  and  the 
unaccounted  factors  that  affect  the  measurements,  this  study  outlines  complete 
investigations about  the effect of  the  filling gas with regards  to  the Knudsen effect on  the 
effective thermal conductivity of widely different porous insulation materials. In the present 
study, the new improved model that is based on known porous structures could be applied 
in  industry  to  predict  the  change  in  effective  thermal  conductivity when  exchanging  the 
filling gas. The presented different coupling effects are  taken  into account by applying  the 
Exponential  Correction  Coupling  Parameter  in  that  new  prediction  model.  A  new 
development in producing such insulation materials can be achieved through considering the 
Knudsen  effect with  respect  to  the  kind  of  pore  size  distribution.  Implementation  of  the 
above  presented  recommendations  in  future  research  will  complement  this  study  and 















Λ    m‐1  Rosseland mean extinction coefficient 
, ,      Coefficients in true thermal conductivity see eq. (51) 




















   W  Energy  of  reflected  molecules  within  thermal 
,    m  Temperature jump distance  
Gr  Grashof‐number 
h  m  thickness 
Ι 0      Initial intensity of spectral radiation  
Ι      Intensity of spectral radiation at length S 
   ‐  Knudsen‐number 


































Δ    K   Temperature difference 














ρ    kg/m³  Bulk density of porous media 
ρ    kg/m³  Density of gas in pore 
ρ    kg/m³  Density of solid material pore‐free 
κ    ‐  Optical thickness or opacity of material 
Λ   m  Mean free path 
   m  Mean free path in continuum regime 


















































Avogadro constant  NA 6.022 10   mol‐1 
Stefan‐Boltzmann‐constant     5.67 10       W m‐2 K4 
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D.1. Models  of  Effective  Thermal  Conductivity with  consider  to  Porosity  as  single 
Characteristic Parameter 
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          For download on   http://www.silca‐online.de/ 
  A.3. Data Sheets of Microtherm® Ultra produced by Microtherm nv© 
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Characteristics 
 
WDS® Ultra is a microporous insulation material with an 
extremely low coefficient of thermal conductivity, i.e. 
with very good insulating properties. 
 
WDS® Ultra consists of inorganic silicates. The main 
constituent is fumed silica, the other components are 
opacifiers for minimizing infrared radiation. 
 
WDS® Ultra is not flammable and meets the 
requirements acc. to DIN ISO 4102 for fire protection 




Tried and tested applications for WDS® Ultra include 
insulation for heat-treatment furnaces in the aluminum 
industry, or back-up insulation in the industrial furnace 
industry.  
 
In these applications, WDS® Ultra fulfills several 
functions, such as: 
 
• Precisely controlled energy emission 
• Reduction of weight and volume 
• Increase of heat retention 
• Increased effective volume 
 
WDS® Ultra is also successfully used as insulation 
material in the following areas: 
 
• Heat treatment systems for glass 
• Fire protection equipment 
• Electronic devices 
• Measurement equipment 
• Plant construction parts 
• Chimneys, pipes  
 
Form of delivery 
1.  Standard sizes: 
• 1000 mm x 650 mm x X 
•       650 mm x 500 x X 
2.  Standard thicknesses (X): 
• 10 mm, 15 mm, 20 mm, 25 mm,  
    30 mm, 35 mm, 40 mm, 45 mm, 50 mm 
• Tolerances acc. to DIN ISO 2768 
 → Tolerance class “c”, coarse for length, 
breadth, for thickness ±1mm. 
• also available in customized panel forms 














Restrictions on application 
 
WDS® Ultra is sensitive to all liquids that can wet it, 
such as water, oil, petroleum spirit, since they can 
destroy the nanoporous structure. 
 
The moisture sensitivity of WDS® Ultra can be greatly 
improved or eliminated altogether by suitable surfact 





WDS® Ultra has an unlimited shelf life. WDS® Ultra 
must be handled and stored in dry conditions. 
WDS® Ultra is resistant to diffusion by atmospheric 




Silicon dioxide SiO2 approx. 80% 
Silicon carbide SiC approx. 15% 





Stored under dry conditions                 > 2000 MΩ 
 
Thermal shock resistance 
 

















    












Physical properties                                                  Standards Units            Values 
Color                       Grey 
Bulk density                                                 kg / m³          230 ± 10% 
Max. application temperature  °C                 950 
Low-temp. flexural strength                                                     DIN 53423 N / mm²         0.16 
Shrinkage Temperature applied to one side 0.5% at 1000 °C / 12h 
Linear shrinkage / long term Temperature at all sides    800 °C   1.0% 
 1000 °C   4.8% 
Compression 
                                            1 % 
                                            3 % 
                                            5 % 
                                          10 % 
      400 °C           800 °C 
   0.090 MPa    0.117 MPa 
   0.288 MPa    0.364 MPa 
   0.494 MPa    0.617 MPa 
   1.029 MPa    1.263 MPa 
 
Thermal conductivity                                                     DIN 51046 
                                   50 °C 
                                 100 °C 
                                 200 °C 
                                 300 °C 
                                 400 °C 
                                 500 °C 
                                 600 °C 
                                 700 °C 
                                 800 °C 
 
W / mK          0.018 
W / mK          0.019 
W / mK          0.020 
W / mK          0.022 
W / mK          0.024 
W / mK          0.027 
W / mK          0.031 
W / mK          0.035 
W / mK          0.040 
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Safety directions 
WDS® Ultra is not a hazardous material as defined in 
EU directive 2006/1907/EEC.                                                
The fibers used for mechanical reinforcement of WDS® 
Ultra are not respirable as defined by WHO.                                       
WDS® Ultra does not liberate hazardous 
decomposition products and, as far as is known at 
present, does not cause any problems to human 


























and WDS® are registered trademarks 
of  Porextherm GmbH. 
 
The data presented in this leaflet are in accordance with the present state of our 
knowledge, but do not absolve the user from carefully checking all supplies 
immediately on receipt. We reserve the right to alter product constants within the 
scope of technical progress or new developments. The recommendations made in 
this leaflet should be checked by preliminary trials because of conditions during 
processing over which we have no control, especially where other companies‘ raw 
materials are also being used. The recommendations do not absolve the user from 
the obligation of investigating the possibility of infringement of third parties‘ rights 
and, if necessary, clarifying the position. Recommendations for use do not constitute 
a warranty, either express or implied, of the fitness or suitability of the product for a 
particular purpose.  
Please address all technical questions that 
affect quality and product safety to: 
 







MICROTHERM® IS USED EXTENSIVELY IN THE PROCESSING OF STEEL AND 
NON-FERROUS METALS.
LADLES
Microtherm® brings proven benefi ts – reduction of heat loss, increased capacity and possible 
longer lining life in steel ladles with sizes ranging from 20 up to around 350 tonnes.
TORPEDO LADLES
Reduction in heat loss from the shell of a well insulated torpedo ladle can result in hotter metal 
arriving at the steel plant, maybe up to 40 °C (around 100 oF) hotter. Using Microtherm helps to 
maintain a constant energy level necessary to conduct secondary metallurgy processes.
TUNDISHES
Problems can occur in continuous casting of steel because of inappropriate liquid steel 
temperatures in the tundish. The use of Microtherm® to insulate the tundish can aid in maintaining 
consistent steel temperature and viscosity. Other advantages can be increase of capacity and 
safety issues like longer process times at tower position.
Microtherm® - cool answers to hot problems
Microtherm® 
Insulation for Hot Metals Applications 
Thinnest insulation systems for steel 
and non-ferrous manufacture
Microtherm® in steel and non-ferrous metals manufacture
Properties
•  Formulation based on opacifi ed pyrogenic   silica with glass 
fi lament reinforcement.
•  Capable of continuous exposure to 1000 oC  (1832 oF), 
Steelfl ex+ to 1050 oC (1922 oF). 
•  Microtherm Super A capable of use up to 1200 oC (2192 oF). 
•  No known health hazards when used within prescribed 
working temperature limits.
•  Non-combustible & environmentally safe.
•  Products enclosed for dust free handling during fi tting.
•  Easily fi tted during installation.
Benefi ts
•  Only around one quarter the thickness of conventional 
insulations at high temperature. Thinnest insulation 
available.
•  Lightweight but load bearing insulation systems.
•  Simple pin mounting for tundish application.
•  Possible increase of internal capacity.
•  Can be supplied pre-formed. Glass cloth covered panels 
can be easily shaped and fi tted during assembly.
•  Hydrophobic grades are available for installation behind 
castable cement.
•  Microtherm® Steelfl ex® range with water resistant barrier 
fi lm provide an alternative solution where water may be 
encountered.
A/ Microtherm® Super G/SGHY Panels
• Up to 1000 °C (24mW/mK @ 400 °C)
• Hydrophobic grade (up to 250°C) available
• Density 200 – 400 kg/m3
• Thickness: 3/5/7/10mm
B/ Microtherm Steelfl ex® Panels
• Up to 1000 °C (24mW/mK @ 400 °C)
• Cost eff ective water repellent plastic fi lm
• Density 290 – 300 kg/m3
• Thickness: 5/7/10mm
C/ Microtherm Steelfl exPlus® Panels
• Up to 1050 °C (38mW/mK @ 400 °C) with reduced shrinkage
• Multi layer PE water repellent barrier fi lm
•  Nominal density > 430 kg/m3 with superior resistance 
to pressure
• Thickness: 5/6/7mm
D/ Microtherm® Super A Panels
• Up to 1200 °C (33mW/mK @ 400 °C) 
• Density 350 – 400 kg/m3
• Thickness: 3/5/6/7mm
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Thermal Conductivity of MICROTHERM® Insulation 
Compared to Conventional Insulating Materials
CERAMIC F IBRE BLANKET
192 kg/m 3 dens i ty,  ASTM C892
CALCIUM S IL ICATE BLOCK
ASTM C533
MINERAL F IBRE BLOCK
ASTM C612
MICROTHERM® SUPER A
450 kg/m 3 dens i ty, ISO 8302 and ASTM C177
MICROTHERM® SUPER G
320 kg/m 3 dens i ty, ISO 8302 and ASTM C177
AEROGEL BLANKET
180 kg/m 3 dens i ty,  ASTM C177
s t i l l  a i r
MEAN  TEMPERATURE  (°C )
Steel ladles 
Benefi ts from Microtherm®
•  Reduction of heat loss through the shell
•  A cooler shell expands less giving a tighter lining.
•  Less thermal shock in bricks result in:
 • More uniform expansion
 • Fewer gaps between bricks
 • Less tendency to pinch
 • Better resistance to penetration of molten steel
Tundishes
•  The use of Microtherm® to insulate the tundish can 
aid in maintaining consistent steel temperature and 
viscosity.
•  Accurate temperature / fl ow control is essential to 
assist the multiple metallurgical operations and 
homogenisation that occur within the tundish fl ow.
Torpedo ladles
•  The transfer of molten iron from blast furnace to steel plant by means of 
torpedo ladles can often involve long holdingtimes and distances of travel. 
•  Improving the insulation level by using Microtherm® allows a much thinner 
lining thickness overall with no loss in thermal effi  ciency - still producing 
benefi ts of increased ladle capacity.
Some other applications
• Electric Arc Furnace
• Blast furnaces:
• Hot wind pipe sections
 • Hot wind valves
 • Hot wind bellows & elbows




The Microtherm Group - truly global service of the highest standard




















T. (+32) 3 760 19 80
F. (+32) 3 760 19 99
E. info@microthermgroup.com
Nippon Microtherm Co., Ltd.
Korakuen Shinjuku Bldg, 
4-15-7, Nishi-shinjuku
Shinjuku-ku, Tokyo 160-0023, Japan
T. (+81) 3 3377 2821






T. (+1) (865) 681 0155
F. (+1) (865) 681 0016
E. sales@microtherm.us
The information contained in this brochure is intended to assist in designing with Microtherm 
products. It is not intended to and does not create any warranties, express or implied, including 
any warranty of merchantability or fi tness for a particular purpose or that the results shown in this 
brochure will be achieved by a user for a particular purpose. The user is responsible for determin-
ing the suitability of Microtherm products for each application.
Microtherm® - the complete service package      
• Problem analysis
• Thermal calculations
• Full system design
• Performance testing – in-house speciality fi re testing
• Performance verifi cation with thermography
• Installation support and co-ordination
Our innovative insulation solutions continue to evolve.  This brochure outlines our capabilities.
If you have a special need that is particularly challenging, why not contact our Design Team for advice.  

















300  0.0096  0.0571  0.2481 
400  0.0123  0.0762  0.2481 
500  0.0148  0.0952  0.2481 
600  0.0171  0.1142  0.2481 
700  0.0192  0.1333  0.2481 
800  0.0211  0.1523  0.2481 
900  0.023  0.1714  0.2481 
1000  0.0247  0.1904  0.2481 
1100  0.0263  0.2094  0.2481 












300  0.0177  0.0727  0.5203 
400  0.0219  0.097  0.5203 
500  0.0259  0.1212  0.5203 
600  0.0297  0.1455  0.5203 
700  0.0334  0.1697  0.5203 
800  0.0369  0.194  0.5203 
900  0.0403  0.2182  0.5203 
1000  0.0435  0.2425  0.5203 
1100  0.0466  0.2667  0.5203 
























300  0.0256  0.0681  1.0391 
400  0.0325  0.0908  1.044 
500  0.039  0.1135  1.0566 
600  0.045  0.1362  1.0753 
700  0.0507  0.1589  1.0976 
800  0.0562  0.1816  1.1213 
900  0.0615  0.2043  1.1446 
1000  0.0667  0.227  1.1667 
1100  0.0719  0.2497  1.1868 













300  0.1543  0.2017  5.1932 
400  0.1884  0.2689  5.1932 
500  0.2202  0.3361  5.1932 
600  0.2501  0.4034  5.1932 
700  0.2786  0.4706  5.1932 
800  0.3058  0.5378  5.1932 
900  0.3321  0.605  5.1932 
1000  0.3577  0.6723  5.1932 
1100  0.3827  0.7395  5.1932 
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